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Einleitung
Optische Spektroskopie ist ein ma¨chtiges Instrument zur Untersuchung verschiedenster
physikalischer Eigenschaften von Stoﬀen und Materialien in allen Aggregatzusta¨nden. So
ko¨nnen beipielsweise mittels optischer Messungen strukturelle Eigenschaften studiert wer-
den wie Gittersymmetrien, Ordnungspha¨nomene und stoﬄiche Zusammensetzung (z.B.
[1, 2, 3, 4]). Ebenfalls kann die elektronische Struktur eines Systems untersucht werden
(z.B. [5]), wie es in dieser Arbeit geschehen ist.
Erga¨nzt werden ko¨nnen solche Untersuchungen der elektronischen Struktur durch ma-
gnetooptische Spektroskopie, etwa das Aufnehmen von Spektren des komplexen polaren
magnetooptischen Kerr-Eﬀekts. Der Kerr-Eﬀekt ﬁndet im Alltag Verwendung in Speicher-
medien (
”
Mini-Disks“), im Labor unter anderem in Kerr-Mikroskopen zur Beobachtung
von magnetischen Doma¨nen. An magnetisch ordnenden Materialien lohnt es sich meist,
ihren Kerr-Eﬀekt in Abha¨ngigkeit von der Energie des einfallenden Lichts zu bestimmen,
weil hierbei besonders solche optische U¨berga¨nge, die unter Beteiligung von aufgespalte-
nen und/oder spinpolarisierten Zusta¨nden auftreten, beobachtbar sind. Die Kerr-Spektren
unterstu¨tzen und erweitern somit die Erkenntnisse, die man aus dem Studium der opti-
schen Funktionen solcher Materialien erha¨lt.
Im Zusammenhang mit Magnetismus sind neben Systemen mit 3d-Valenzelektronen be-
sonders Systeme mit 4f - und 5f -Valenzelektronen interessant. Lanthanidionen haben in
der Regel auch in Verbindungen noch sehr lokalisierte 4f-Zusta¨nde, mit denen ha¨uﬁg ein
großes magnetisches Moment verbunden ist. So hat Dy3+ ein magnetisches Moment von
10 µB. Viele Verbindungen der Seltenen Erden
1 weisen geradezu spektakula¨re Verhaltens-
weisen auf. So vollfu¨hrt stark dotiertes EuO einen U¨bergang vom halbleitenden in einen
1In diesem Text werden die Ausdru¨cke 4f-Elemente, Lanthanide und Seltene Erden synonym gebraucht,
obwohl die Seltenen Erden Scandium, Yttrium und Lanthan keine Lanthanide sind und natu¨rlich im
Grundzustand keine f-Elektronen besitzen.
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metallischen Zustand beim Eintritt von der paramagnetischen in die ferromagnetische
Phase [6]. EuH2 dagegen ist ein ”
echter“ ferromagnetischer Halbleiter [7]. Ein weiteres
Beispiel ist CeSb, welches eine sehr große Kerr-Drehung von mindestens 14◦ [8] besitzt,
wobei hier auch bis zu 90◦ beobachtet wurden [9]. Die Pniktide und Chalkogenide der
Seltenen Erden zeigen im Allgemeinen recht scharfe und große magnetooptische Signale,
und ein Großteil dieser Systeme wurde bereits optisch und magnetooptisch erforscht [5].
Die technischen Anwendungen von Seltenen Erden sind vielfa¨ltig, als Beispiel sei der Ge-
brauch als Luminiszenzmaterial in Gla¨sern und Bildschirmen und in Permanentmagneten
angefu¨hrt [10].
Die Aktiniden sind aufgrund ihrer Radioaktivita¨t und ihrer Giftigkeit bzw. die ihrer Ver-
bindungen weniger ha¨uﬁg im technischen Gebrauch vertreten als die Lanthaniden. Speziell
das Uran wurde fru¨her zum Fa¨rben von Glas und Keramik verwendet [11]. Als moder-
ne zivile Anwendung sind neben der Kernenergie besonders medizinische Anwendungen
zu erwa¨hnen. Eine aktuelle Entwicklung im medizinischen Sektor ist die der
”
Targeted
Alpha Radionuclid Therapy“, von der man sich eine sehr zielgerichtete Bestrahlung von
Krebszellen erhoﬀt [12]. Das physikalische Verhalten von 5f-Systemen ist oftmals noch
komplexer als das der 4f-Systeme. So ist Plutonium bekannt fu¨r seine vielen kristallogra-
phischen Phasenumwandelungen mit erheblichen Volumena¨nderungen [13]. Vor wenigen
Jahren wurde entdeckt, dass PuCoGe5 ein Supraleiter mit einer hohen kritischen Tem-
peratur von u¨ber 18 K ist [14]. Auch die 5f-Systeme haben mitunter bemerkenswerte
magnetooptische Eigenschaften, wie etwa UO2. Exemplarisch ist hier das Auftreten einer
jj-Kopplung [15]. Diesen drei thematisch unterschiedlichen Beispielen ist gemeinsam, dass
sie im Zusammenhang mit dem Lokalisierungsgrad ihrer 5f-Elektronen diskutiert werden
bzw. wurden.
Wa¨hrend die 3d-Elektronen der U¨bergangsmetalle der 4. Periode als ausgesprochen iti-
nerant gelten, gelten die 4f-Elektronen der Lanthanide als besonders lokalisiert. Bei den
Aktiniden ist die Situation komplizierter: Die
”
leichten“ Aktinidmetalle bis zur α-Phase
des Plutoniums sind eher delokalisiert, die der schwereren sind eher lokalisiert [13]. Das
bei tiefsten Temperaturen (0,7 K) supraleitend werdende [16] metallische Uran ist para-
magnetisch [17, 18]. Nimmt der Abstand zwischen den Uranatomen in einer Verbindung
zu, wird der U¨berlapp zwischen den 5f-Orbitalen der einzelnen Atome geringer, so dass
die 5f-Zusta¨nde lokalisierter werden. U¨bersteigt der Abstand zwischen den Uranatomen
das sogenannte
”
Hill-Limit“, ist das Auftreten einer magnetischen Ordnung ha¨uﬁg [19]. In
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der Reihe der Uranmonopniktide la¨sst sich das Lokalisierungsverhalten der 5f-Zusta¨nde
beobachten. Die Uranmonopniktide mit schwerem Anion besitzen recht lokalisierte 5f-
Elektronen aufgrund des großen Abstandes der U-Atome. Mit kleiner werdendem Anion
werden die 5f-Zusta¨nde zunehmend delokalisierter, so dass fu¨r Uranmononitrid ein relativ
itinerantes Verhalten erwartet wird. In einer anderen Theorie wird angenommen, dass ein
Teil der 5f-Elektronen lokalisiert ist, ein anderer itinerant ist [20, 21, 22, 23]. Die optischen
und magnetooptischen Eigenschaften der meisten Uranmonopniktide wurden bereits er-
forscht [5, 24], einkristallines UN wurde allerdings mangels guter Kristalle ausgelassen. In
dieser Arbeit wird das systematische Studium der Uranmonopniktide durch die Untersu-
chung von einkristallinem UN fortgesetzt und abgerundet. Aus sich ergebenden Spektren
der Diagonal- und Nichtdiagonalelemente der optischen Leitfa¨higkeit wird ein Modell der
elektronischen Struktur von UN entworfen.
Im Gegensatz zu UN mit seiner recht einfachen Kristall- und Spinstruktur hat UPtGe eine
inkommensurable zykloidale Spinstruktur und eine komplizierte orthorhombische Kristall-
struktur, u¨ber die lange Zeit diskutiert wurde [25, 26, 27, 28]. Eine andere Besonderheit
von UPtGe ist, dass es zwei unterschiedliche Uranpla¨tze mit unterschiedlichen magneti-
schen Momenten hat. An UPtGe wurde eine große Anisotropie seiner magnetischen und
elektrischen Eigenschaften festgestellt [29]. Im Folgenden wird die Anisotropie der opti-
schen und magnetooptischen Eigenschaften von UPtGe gezeigt. Auch hier wird von den
gemessenen Spektren auf die elektronische Struktur geschlossen. Diese Studien ermo¨gli-
chen die U¨berpru¨fung einer Kristallrichtungs-abha¨ngigen Bandstrukturrechnung. Erste
Rechnungen werden von diesen Messungen unterstu¨tzt [30].
Die optischen Funktionen wurden u¨ber zum Teil sehr große spektrale Energiebereiche,
vom fernen Infrarot bis ins Vakuum UV, gemessen. Die Proben wurden von 1 bis 10
eV und von 15 bis 30 eV mittels spektroskopischer Ellipsometrie untersucht. Bei den
UPtGe-Einkristallen wurde außerdem die Reﬂektivita¨t in einem FT-IR Spektrometer bis
hinunter zu etwa 5 meV bestimmt. Der polare magnetooptische Kerreﬀekt wurde in der
Hochmagnetfeldanlage der TU Braunschweig bei Feldern bis zu 12 T studiert. Dabei
stellt die Tatsache, dass es sich bei den untersuchten Materialien um Antiferromagnete
handelt, eine zusa¨tzliche experimentelle Herausforderung dar. So muss eine hohe Stabilita¨t
der Probentemperatur gewa¨hrleistet sein, zusa¨tzlich mussten sehr kleine Kerrdrehungen
und -elliptizita¨ten aufgelo¨st werden. Fu¨r die Messungen am anisotropen UPtGe kommt
hinzu, dass der Kerr-Eﬀekt mit genau deﬁnierter Polarisationsrichtung des einfallenden
12 Einleitung
Lichts ermitteln werden sollte. Ein bereits vorhandenes, von M. Broschwitz aufgebautes
Spektrometer [31] musste daher an diese zusa¨tzlichen Erfordernisse angepasst werden.
Kapitel 1
Theorie
1.1 Optik
1.1.1 Optische Funktionen
In diesem Abschnitt werden die Deﬁnitionen der gebra¨uchlichsten Gro¨ßen genannt, die die
Wechselwirkung elektromagnetischer Wellen mit Materie beschreiben. Die im Folgenden
gemachte Darstellung der Theorie der Optik und Magnetooptik kann ausfu¨hrlich in [32]
nachvollzogen werden. Ausgegangen wird von den Materialgleichungen fu¨r ein isotropes
oder kubisches Medium, welche die dielektrische Verschiebung D mit dem elektrischen
Feld E und der Polarisation P und die magnetische Flussdichte B mit dem Magnetfeld
H und der Magnetisierung M -nach Giorgi-Mie (SI)- verknu¨pfen:
D = ε0E+P (1.1)
B = µ0(H+M). (1.2)
Die Konstanten ε0 = 8,854·10−12 Fm−1 und µ0 = 4π · 10−7 Hm−1 sind die elektrische
Permittivita¨t bzw. magnetische Permeabilita¨t des Vakuums. Im Folgenden wird ein li-
nearer Zusammenhang zwischen Polarisation beziehungsweise Magnetisierung und dem
elektrischen respektive magnetischen Feld vorrausgesetzt: P = αE, M = χH. Aspekte
der nichtlinearen Optik, wo diese Vorrausetzung nicht erfu¨llt ist, werden in dieser Arbeit
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nicht behandelt. Die Proportionalita¨tsfaktoren α und χ werden Polarisierbarkeit und Sus-
zeptibilita¨t genannt. Durch Deﬁnition der dielektrischen Konstanten ε = 1 + α/ε0 und
der Permeabilita¨t µ = 1 + χ erha¨lt man die Materialgleichungen in folgender Form:
D = ε0εE (1.3)
B = µ0µH. (1.4)
Da zeitlich vera¨nderliche Felder betrachtet werden, muss man bedenken, dass die Ma-
terialkonstanten frequenzabha¨ngige, komplexe Funktionen sind. Fu¨r den Fall optischer
Frequenzen, etwa 1012 bis 1017 Hz, kann die Magnetisierung eines Ferromagneten dem
Feld nicht folgen, so dass µ˜(ω) ≈ 1 ist und nicht weiter diskutiert wird. Im anistropen
Medium wird die dielektrische Funktion zum komplexen Tensor ˆ˜ε(ω). Die mathematische
Verarbeitung dieses und der unten vorgestellten Tensoren zweiter Stufe wird schnell kom-
pliziert und unu¨bersichtlich. Da diese Tensoren reale physikalische Gro¨ßen repra¨sentieren,
sind sie diagonalisierbar. Man kann also das Koordinatensystem so wa¨hlen, dass die Nicht-
Diagonalelemente Null sind. Bei einem Kristall mit orthorhombischer Symmetrie bietet
sich ein kartesisches Koordinatensystem mit Basisvektoren parallel zu den Kristallachsen
an.
Die komplexe dielektrische Funktion beschreibt die optischen Eigenschaften eines Materi-
als vollsta¨ndig. Beim Diskutieren der Maxwell’schen Gleichungen im Medium und Lo¨sen
der sich daraus ergebenden Wellengleichung wird meist der komplexe Brechungsindex ein-
gefu¨hrt. Der Zusammenhang zur dielektrischen Funktion wird Maxwellrelation genannt.
ˆ˜ε = εˆ1 − iεˆ2 = ˆ˜n2 = (n− ik)2. (1.5)
Hierbei bezeichnet n den aus dem Snellius’schen Brechungsgesetz bekannten Brechungs-
index und k den Absorptionskoeﬃzienten. Oﬀensichtlich lassen sich beide vorgestellten
optischen Funktionen eindeutig in einander umrechnen, sie enthalten also dieselbe Infor-
mation:
εˆ1 = nˆ
2 − kˆ2 (1.6)
εˆ2 = nˆkˆ + kˆnˆ. (1.7)
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Wenn ˆ˜ε und ˆ˜n in Diagonalform sind, ist εˆ2 = 2nˆkˆ und man kann die Diagonalelemente
einzeln fu¨r jede Achse ohne Beimischung von Komponenten anderer Achsen betrachten,
z.B. folgt εˆ2ii = 2nˆiikˆii. Auf Grund dieser enormen Vereinfachung wird im Folgenden im-
mer von diagonalisierten Tensoren ausgegangen.
In der Betrachtungsweise der vorliegenden Forschungsrichtung wird zur Darstellung der
optischen Eigenschaften von Festko¨rpern, besonders von Metallen, anstatt der dielek-
trischen Funktion oder des komplexen Brechungsindex lieber die komplexe optische
Leitfa¨higkeit benutzt:
ˆ˜σ = σˆ1 − iσˆ2 = iωε0 ˆ˜ε. (1.8)
Gegenu¨ber der dielektrischen Funktion wechseln Real- und Imagina¨rteil in der optischen
Leitfa¨higkeit und es wurde mit der Photonenfrequenz ω multipliziert, wodurch Struktu-
ren in den Spektren bei ho¨heren Energien ausgepra¨gter erscheinen. Es zeigt sich unten,
dass der Realteil σˆ1 der absorptive Teil von ˆ˜σ ist. Beim Betrachten eines Spektrums
von σˆ1 lassen sich in der Regel Absorptionen weitaus einfacher erkennen als in anderen
Darstellungen optischer Funktionen, wie etwa der Reﬂektivita¨t. Die optische Leitfa¨hig-
keit geht desweiteren nach la¨nger werdenden Wellenla¨ngen in die Gleichstromleitfa¨higkeit
u¨ber. Obwohl die Verwendung der SI-Einheiten eigentlich gesetzlich verbindlich ist, ist
es in der internationalen Fachliteratur u¨blich, die optische Leitfa¨higkeit im CGS-System
darzustellen:
ˆ˜σCGS =
iω
4π
(ˆ˜ε− 1). (1.9)
Als Einheit ergibt sich s−1, der Betrag des Realteils ist im CGS-System etwa um den Fak-
tor 9 ·109 gro¨ßer als im SI, bei der Umrechnung des Imagina¨rteils darf der im Vergleich zu
Gl. 1.8 zusa¨tzliche Term −1 in Gl. 1.9 nicht u¨bersehen werden. Die Reﬂektivita¨t ist bei
Metallen unterhalb der Plasmaenergie (Abschnitt 1.1.2) sehr groß und damit meist einfa-
cher zu messen als die Transmission, die beim Bulkmaterial praktisch Null ist. Abgeleitet
aus den Fresnel’schen Formeln lauten die Komponenten der Reﬂektivita¨t bei senkrechter
Inzidenz:
Rii =
(nii − 1)2 + k2ii
(nii + 1)2 + k2ii
. (1.10)
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Da die Reﬂektivita¨t nur eine reelle Gro¨ße ist, entha¨lt sie also weniger Information als die
komplexen optischen Funktionen. Man kann die Information jedoch durch eine Kramers-
Kronig-Transformation zuru¨ckgewinnen, wie unten beschrieben wird. In der Ellipsometrie
dagegen wird der gesamte komplexe Reﬂektionskoeﬃzient gemessen:
ρ˜ii = |ρii|eiδii , (1.11)
mit Rii = |ρii|2 und δii als Phase zwischen einfallender und reﬂektierter Welle.
1.1.2 Dispersionstheorie ohne a¨ußeres Magnetfeld
In der Lorentztheorie stellt man sich ein durch eine lineare Federkraft an das Atom ge-
bundenes Elektron vor, das von dem elektrischen Wechselfeld des Lichtes angeregt wird.
Die zu lo¨sende Diﬀerentialgleichung fu¨r diesen klassischen Oszillator lautet:
(mˆ
d2
dt2
+ mˆγˆ
d
dt
+ Fˆ )x˜ = eE0e
iωt. (1.12)
Die Tensoren der eﬀektiven Masse mˆ, der Dissipation γˆ und der Federkonstanten Fˆ
ko¨nnen, wie im vorangegangen Abschnitt diskutiert, auf Hauptachsenform gebracht wer-
den. Wenn eine orthorhombische Kristallsymmetrie vorliegt, ko¨nnen die Achsen eines kar-
tesischen Koordinatensystems so gewa¨hlt werden, dass sie parallel zu den Kristallachsen
liegen. Damit erha¨lt man drei entkoppelte Diﬀerentialgleichungen fu¨r die drei Raumrich-
tungen, die unabha¨ngig voneinander behandelt werden ko¨nnen. Die weitere Diskussion ist
damit die gleiche wie fu¨r ein isotropes bzw. kubisches Material. Fu¨r die Raumrichtung i
ist
(mii
d2
dt2
+miiγii
d
dt
+ Fii)x˜i = eE0ie
iωt. (1.13)
Der homogene Teil der Lo¨sung x˜i = e
pt, p = −γii/2±i
√
−γ2ii/4 + Fi/mi ist uninteressant,
denn er klingt wegen γii > 0 ab. Nunmehr verbleibt der inhomogene Teil
x˜i = eE0ie
iωt/(mii(ω
2
0i − ω2 + iγω)) (1.14)
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mit der Eigenfrequenz des ungeda¨mpften Systems ω20i = Fii/mii. Mit dieser Lo¨sung la¨sst
sich die Polarisation angeben: P˜ = ˆ˜αE˜⇒ (α in Diagonalform) P˜i = α˜ii E˜i, mit E˜ = E0eiωt.
Andererseits ist die Polarisierbarkeit P˜i = Nex˜i, wobei N die Elektronenkonzentration
ist. Die Polarisation ha¨ngt mit der dielektrischen Funktion nach Deﬁnition zusammen:
ε˜ii = 1 +
α˜ii
ε0
= 1 +
Ne2
ε0m(ω20i − ω2 + iγω)
. (1.15)
Wie im vorangegangen Abschnitt beschrieben, wird die Darstellung als optische Leitfa¨hig-
keit bevorzugt (Gl. 1.8). Getrennt in Realteil σ1ii und Imagina¨rteil σ2ii lautet das Ergebnis:
σ˜1ii =
Ne2ω2γ
m((ω20i − ω2)2 + γ2ω2)
(1.16)
σ˜2ii = ε0ω +
Ne2ω(ω20i − ω2)
m((ω20i − ω2)2 + γ2ω2)
. (1.17)
Der Verlauf der optischen Leitfa¨higkeit, der dielektrischen Funktion, des komplexen Bre-
chungsindex und der Reﬂektivita¨t eines Lorentzoszillators ist in Abb. 1.1 geplottet. Der
Realteil σ1ii hat bei ω0i, also wenn der Oszillator maximal absorbiert, sein Maximum. Des-
wegen wird σ1ii auch der absorptive Teil der optischen Leitfa¨higkeit genannt. Die Breite
und Ho¨he des Absorptionspeaks ist durch den Reibungskoeﬃzienten und die Federkon-
stante bestimmt. Der Imagina¨rteil σ2ii, der dispersive Teil, hat bei ω0i einen Vorzeichen-
wechsel mit negativer Steigung. Der absorptive Teil der dielektrischen Funktion ε2ii, hat
sein Maximum nicht exakt bei ω0i, weswegen eher σ1ii angegeben wird. Jedoch ist der
dispersive Teil ε1ii bei ω0i gleich eins, und zeigt einen zweiten Nulldurchgang mit posi-
tiver Steigung, der bei elektronischen Anregungen im Metall die Plasmaenergie angibt
oder bei phononischen Anregungen im Isolator die Anregungsenergie des longitudinalen
Phonons. In der Na¨he der Absorption steigt die Reﬂektivita¨t und n zeigt einen anomalen
Verlauf. Wa¨hrend der Lorentzoszillator gebundene Elektronen behandelt, modelliert der
Drudeoszillator das Verhalten der freien Elektronen im Metall. Das geschieht, indem die
Federkonstante Fii gleich null gesetzt wird. Dann erha¨lt man einen Lorentzoszillator mit
ω0i = 0. Dieses ist in Abb. 1.2 graphisch dargestellt. Die Energie, bei der ǫ1ii mit positi-
ver Steigung einen Nulldurchgang hat, wird Plasmaenergie bzw -frequenz genannt. In der
Na¨he dieser Energie fa¨llt die vorher hohe und fast konstante Reﬂektivita¨t stark ab. Diese
Plasmafrequenz la¨sst sich aus den Gln. 1.16, 1.17 mit ω0i = 0 und ǫ1ii
!
= 0 berechnen:
18 Kapitel 1. Theorie
-2
-1
0
1
2
3
4
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4 1,6 1,8 2 2,2
Energie [w/w0i]
o
p
ti
s
c
h
e
L
e
it
fä
h
if
k
e
it
[w
.
E
.]
s1ii
s2ii
-2
-1
0
1
2
3
4
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4 1,6 1,8 2 2,2
Energie [w/w0i]
d
ie
le
k
tr
is
c
h
e
F
u
n
k
ti
o
n
e1
e2
0
0,4
0,8
1,2
1,6
2
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4 1,6 1,8 2 2,2
Energie [w/w0i]
k
o
m
p
le
x
e
r
B
re
c
h
u
n
g
s
in
d
e
x
n
k
0
0,05
0,1
0,15
0,2
0,25
0,3
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4 1,6 1,8 2 2,2
Energie [w/w0i]
R
e
fl
e
k
ti
v
it
ä
t
R
Abbildung 1.1: Verlauf der optischen Funktionen eines Lorentzoszillators nach Gln. 1.16
und 1.17 mit der Anregungsfrequenz ω0i und willku¨rlich gewa¨hltem Reibungskoeﬃzienten
γii und eﬀektiver Masse mii.
ωpi =
√
Ne2
ǫ0mii
. (1.18)
Damit kann man aus dem Spektrum der dielektrischen Funktion das Verha¨ltnis der La-
dungstra¨gerkonzentration N zu der eﬀektiven Masse mii bestimmen, was eine wichtige
Information u¨ber die elektronischen Eigenschaften eines Festko¨rpers ist. Mit einem Lo-
rentzoszillator kann man u.a. das Verhalten eines direkten optischen Interbandu¨bergan-
ges beschreiben (Abb. 1.3). Dieses ist so zu verstehen, dass eigentlich alle U¨berga¨nge von
besetzten Zusta¨nden im Valenzband in unbesetzte im Leitungsband zu beru¨cksichtigen
wa¨ren, man also grenzwertma¨ßig unendlich viele Oszillatoren hat. Jedoch ist der U¨ber-
gang vom Valenzbandmaximum in das Leitungsbandminimum der weitaus wahrscheinlich-
ste. Der Lorentzoszillator steht stellvertretend fu¨r diesen wahrscheinlichsten U¨bergang. In
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Abbildung 1.2: Verlauf der optischen Funktionen eines Drudeoszillators mit willku¨rlich
gewa¨hlter Da¨mpfung γii. Man beachte die logaritmische Skalierung in der n(E), k(E)-
Darstellung.
E
k
EF
Abbildung 1.3: Darstellung eines direkten Interbandu¨bergangs. Der wahrscheinlichste
U¨bergang ist der vom Valenzbandmaximum in das Valenzbandminimum.
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der Realita¨t hat man eine Vielzahl von optischen Interbandu¨berga¨ngen und beim Me-
tall zusa¨tzlich freie Elektronen, die zur Absorption beitragen. Hierfu¨r appliziert man ein
sogenanntes Drude-Lorentzmodell:
σ1ii =
∑
j
ω ε0 fji ω
2
pi
ωγjii
(ω2ji − ω2)2 + ω2γ2jii
(1.19)
σ2ii = ω ε0 εiopt +
∑
j
ε0 fji ω
2
pi
ω(ω2ji − ω2)
(ω2ji − ω2)2 + ω2γ2jii
, (1.20)
welches also eine Summe vieler Oszillatoren ist, wobei jeder Oszillator fu¨r einen optischen
U¨bergang steht und einer fu¨r einen mo¨glichen Drudebeitrag. Es fa¨llt auf, das im Ver-
gleich zu Gl. 1.17 in Gl. 1.20 zum ersten Term eine Konstante εiopt multipliziert wurde.
Diese Konstante εiopt beru¨cksichtigt Anregungen bei ho¨heren Energien, die nicht erfasst
werden konnten, da immer nur ein begrenzter Energiebereich der optischen Leitfa¨higkeit
bekannt ist. Ebenfalls hinzu gekommen ist pha¨nomenologisch die U¨bergangssta¨rke fji,
die nicht mit der Federkonstanten Fii zu verwechseln ist. In der halbklassischen Kramers-
Heisenberg’schen Dispersionstheorie wird sie mit den Erwartungswerten | < m|Mˆ |n > |
des Dipoloperators in Verbindung gesetzt [33], wobei |n > der Anfangs- und |m > der
Endzustand des elektronischen U¨bergangs sind. Ein wichtiges Resultat aus der Kramers-
Heisenberg’schen Dispersionstheorie ist die Kuhn-Thomas-Summenregel:
∑
j
fji = Z. (1.21)
Sie besagt, dass die Summe aller U¨bergangssta¨rken die Anzahl der Elektronen Z in einem
elektronischen System ergibt. Eine weitere nu¨tzliche Erkenntnis dieser halbklassischen
Theorie ist, dass sich aus der Energieabha¨ngigkeit eines Absorptionsspektrum erkennen
la¨sst, ob es sich um direkte oder indirekte und erlaubte oder verbotene1 U¨berga¨nge han-
delt [33]. Dieser Aspekt wird in dieser Arbeit allerdings nicht behandelt, und zur prag-
matischen, quantitativen Auswertung der hier vorgestellten Spektren reicht die klassische
Drude-Lorentztheorie aus. Deswegen wird auf eine Darstellung der halbklassischen Theo-
rie verzichtet.
1Dipolverbotene U¨berga¨nge ko¨nnen im Festko¨rper außerhalb des Zonenzentrums mo¨glich sein, wenn
sich dort die Symmetrien der Ba¨nder entsprechend a¨ndern.
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1.1.3 Kramers-Kronig-Transformation
Aus optischer Spektroskopie lassen sich also wie oben dargestellt quantitative Erkenntnis-
se u¨ber die elektronischen Eigenschaften eines Festko¨rpers gewinnen. Vorraussetzung ist
jedoch, dass man sowohl den Real- und Imagina¨rteil einer der optischen Funktionen kennt.
Experimentelle Methoden wie die Ellipsometrie erlauben dieses, Reﬂektivita¨tsmessungen
liefern dagegen nur einen Realteil. Die Kramer-Kronig-Transformation (KKT) gibt die
Mo¨glichkeit, den unbekannten Teil, z.B. den imagina¨ren, einer komplexen Funktion aus
dem anderen Teil, hier also dem realen, zu berechnen, wenn dieser u¨ber dem gesamten
Energiebereich von 0 bis unendlich bekannt ist. Vorraussetzung dafu¨r ist aber, dass die
Funktion einen linearen Zusammenhang beschreibt wie etwa ε˜ zwischen D(ω) und E(ω)
und kausal ist, d.h. dass in diesem Beispiel die Polarisation nach dem Anregen durch das
elektrische Feld auftritt. Die Transformation fu¨r das Beispiel der dielektrischen Funktion
lautet [34]:
ε1(ω)− 1 = 2
π
P
∫ ∞
0
ω′ε2(ω
′)
ω′2 − ω2 dω
′ (1.22)
ε2(ω) =
2ω
π
P
∫ ∞
0
ε1(ω
′)
ω′2 − ω2 dω
′ (1.23)
Die Teile einer komplexen Funktion mit den zuvor genannten Voraussetzungen sind also
nicht unabha¨ngig voneinander. Obwohl eigentlich eine Integration von null bis unendlich
notwendig ist, la¨sst sich im groben die Kramers-Kronig-Relation auch lokal anwenden:
z.B. wenn ein Teil von ε˜ maximal ist, hat der andere i.d.R. maximale Steigung oder
wenn die Kerr-Rotation ein Maximum hat, hat i.d.R. die Kerr-Elliptizita¨t eine Nullstelle.
Praktikabel ist es, eine Beziehung zwischen der gemessenen Reﬂektivita¨t R = |ρ|2 und
der Phase δ zwischen einfallendem und reﬂektiertem Licht zu haben. Logarithmiert man
Gl. 1.11, bekommt man lnρ˜ = 1/2lnR + iδ. Jetzt kann man formal in Gl. 1.23 ε1 und
ε2 durch den Real- und Imagina¨rteil von lnρ˜ ersetzen. Um die Singularita¨t zu beheben,
wird außerdem ein Term dazu addiert, der Null wegen
∫∞
0
(ω′2 − ω2)−1dω′ = 0 ist. Das
Ergebnis lautet:
δ(ω) = −ω
π
∫ ∞
0
lnR(ω′)− lnR(ω)
ω′2 − ω2 dω
′. (1.24)
Mit dem komplexen Reﬂektionskoeﬃzienten kann nunmehr auf n und k u¨ber die Fres-
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nel’schen Gleichungen und das Brechungsgesetz zugegriﬀen werden. Das oﬀensichtliche
Problem besteht darin, dass die Reﬂektivita¨t nur u¨ber einen begrenzten spektralen Be-
reich bekannt sein kann. Also muß man sowohl gegen unendlich wie auch gegen Null
geeignet extrapolieren. Fu¨r ω → ∞ geht ε2 → 0 ⇒ k → 0 wegen Gl. 1.7. Der Realteil
(vgl. Gln. 1.15 und 1.18
ε1 = 1 +
ω2P
ε0
(ω20 − ω2)
(ω20 − ω2)2 − ω2γ2
(1.25)
wird fu¨r ω →∞
ε1 = 1− ω
2
P
ε0ω2
. (1.26)
Aus k → 0 und Gl. 1.6 ⇒ n2 = ε1. Da R = ((n − 1)/(n + 1))2 ist, kann man also fu¨r
Frequenzen weit oberhalb von ωp extrapolieren mit:
R ∝ ω−4. (1.27)
Die Extrapolation nach Null kann bei Metallen durch das Gesetz von Hagen-Rubens [35]
erfolgen:
R = 1− 2
√
2ωε0
σ0
. (1.28)
Es verbindet die Reﬂektivita¨t als optische Gro¨ße mit der Gleichstromleitfa¨higkeit σ0 als
elektrischer Gro¨ße. Das Hagen-Rubens-Gesetz folgt, wenn man n und k unter Vorrausset-
zung metallischen Verhaltens um ω = 0 in eine Taylorreihe bis zur 0. Ordnung entwickelt
und Gl. 1.10 anwendet.
1.2 Polarer magnetooptischer Kerr-Effekt
1.2.1 Voru¨berlegung zur optischen Leitfa¨higkeit im anisotropen
Medium
Es ist allgemein u¨blich, sich linear polarisiertes Licht mit E = (E1, E2) (Ausbreitungsrich-
tung ‖ e3-Achse) als Summe einer rechtszirkular polarisierten Welle (rzp) E+ = E1+ iE2
und einer linkszirkular polarisierten Welle (lzp) E− = E1 − iE2 vorzustellen. In dieser
Basis lautet das Ohmsche Gesetz:
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j+ = j1 + ij2 = σ+E+ = (σ1 + iσ2)(E1 + iE2), (1.29)
j− = j1 − ij2 = σ−E− = (σ1 − iσ2)(E1 − iE2), (1.30)
Multipliziert man Gl. 1.29 aus und zerlegt in Real- und Imagina¨rteil, ergibt sich:
ℜ(j+) = j1 = σ1E1 − σ2E2 (1.31)
ℑ(j+) = j2 = σ2E1 − σ1E2. (1.32)
Das Ohmsche Gesetz in kartesischen Koordinaten lautet:
(
j1
j2
)
=
(
σ′11 σ
′
12
σ′21 σ
′
22
)(
E1
E2
)
, (1.33)
oder komponentenweise
j1 = σ
′
11E1 + σ
′
12E2 (1.34)
j2 = σ
′
21E1 + σ
′
22E2. (1.35)
Vergleicht man diese Ausdru¨cke mit den Gln. 1.29 und 1.30, folgt:
σ2 =
1
2i
(σ+ − σ−) = σ′21 = −σ′12 (1.36)
σ1 =
1
2
(σ+ + σ−) = σ
′
11 = σ
′
22. (1.37)
Im isotropen Fall bedeutet diese Folgerung, das es nichtdiagonal-Elemente σ′21 = −σ′12
gibt, falls σ+ − σ− 6= 0 ist, also rzp- und lzp-Licht unterschiedlich absorbiert werden,
wie es beim polaren Kerr-Eﬀekt der Fall ist (s.u.). Im anisotropen Fall ist aber im Wi-
derspruch zu Gl. 1.37 σ′11 6= σ′22, so dass hier eine kompliziertere Basis gewa¨hlt werden
muss als die zweier zp-Wellen gleicher Amplitude. Alternativ ko¨nnen aber die Spezi-
alfa¨lle einzeln betrachtet werden, wo der Polarisationsvektor parallel zu den Hauptachsen
verla¨uft, z.B. E = (E, 0, 0). Dann tritt dieser Widerspruch nicht auf, und man bekommt
σ′21 =
1
2i
(σ+ − σ−) und σ′11 = 12(σ+ + σ−). Analog erha¨lt man fu¨r den Fall E = (0, E, 0)
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σ′22 und σ
′
12 und nach Wechseln der Richtung des Magnetfeld und der parallel dazu ver-
laufenden Lichtausbreitungsrichtung alle 9 Elemente von ˆ˜σ. Die hier behandelten Kerr-
Rotationen und -Elliptizita¨ten sind in der Gro¨ßenordnung von zehntel Grad, so dass die
Beimischung anderer Richtungen keine Rolle spielt. Diese Spezialfa¨lle ko¨nnen experimen-
tell dargestellt werden und erlauben, die einfache Betrachtung fu¨r das isotrope Medium
aufrechtzuerhalten.
1.2.2 Dispersionstheorie im a¨ußeren Magnetfeld
Die in Kap. 1.1.2 dargestellte Diﬀerentialgleichung 1.12 wird mit der Lorentzkraft erga¨nzt:
(mˆ
d2
dt2
+ mˆγˆ
d
dt
+ Fˆ )x˜ = eE0e
iωt + e
d
dt
x˜×B. (1.38)
Die Tensoren sind wie im Abschnitt 1.1.2 erkla¨rt auf Hauptachsenform, und wegen der in
Abschnitt 1.2.1 dargelegten U¨berlegung gehen wir von dem Spezialfall E0 = (E, 0, 0) aus.
Dann lautet Gl. 1.38 komponentenweise:
¨˜x1 + γ11 ˙˜x1 + ω
2
01x˜1 =
e
m11
Eeiωt +
e
m11
B ˙˜x2, (1.39)
¨˜x2 + γ22 ˙˜x2 + ω
2
02x˜2 = −
e
m22
B ˙˜x1. (1.40)
Die 3. Komponente ist als Bewegungsgleichung einer freien Schwingung uninteressant.
Diese Gleichungen sind schwierig zu entkoppeln. Daher wird zur Vereinfachung γ11 ≈ γ22,
m11 ≈ m22 und ω01 ≈ ω02 angenommen. Die Rechtfertigung fu¨r diesen Schritt ist, dass
die betrachteten Kerr-Eﬀekte sehr klein, d.h. wenige zehntel Grad betragen und somit
die Anregung im wesentlichen parallel zu e1 polarisiert bleibt und die Beimischung der
Komponenten in e2-Richtung vernachla¨ssigbar ist. Wenn man jetzt das i-fache von Gl. 1.40
zur Gl. 1.39 addiert bzw. subtrahiert, erha¨lt man zwei entkoppelte Diﬀerentialgleichungen
in der Basis von rzp- und lzp-Licht r˜± = (x˜1 ± ix˜2):
¨˜r+ + γ11 ˙˜r+ + ω
2
01r˜+ =
e
2m11
Eeiωt + i
e
m11
B ˙˜r+ (1.41)
¨˜r− + γ11 ˙˜r− + ω
2
01r˜− =
e
2m11
Eeiωt − i e
m11
B ˙˜r− (1.42)
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Wie in Abschnitt 1.1.2 interessieren auch hier nur die speziellen Lo¨sungen
r˜± =
e√
2m11
1
ω201 − ω2 + iγ11ω ± ωωc1
E+e
iωt (1.43)
mit ωc1 = eB/m11 als Zyklotronfrequenz. Mit diesen Lo¨sungen ko¨nnen wiederum die
optischen Funktionen fu¨r rzp- und lzp-Licht angegeben werden, etwa wie in Gl. 1.15 die
dielektrische Funktion
ε˜± = 1 +
Ne2
ε0m11
1
ω201 − ω2 + iγ11ω ± ωωc1
. (1.44)
Es gibt also eine Resonanzverschiebung zwischen rzp- und lzp-Licht, auf der die magneto-
optischen Eﬀekte basieren, wie im folgenden Abschnitt gezeigt wird. Die Transformation
in das kartesische Koordinatensystem ist nach den Gln. 1.36 und 1.37 ε11 = (ε+ + ε−)/2
fu¨r das Diagonalelement und ε21 = (ε+ − ε−)/2i fu¨r das Nichtdiagonalelement.
1.2.3 Magnetooptische Messgro¨ßen
In dieser Arbeit wird nur der polare magnetooptische Kerr-Eﬀekt behandelt. Triﬀt line-
ar polarisiertes Licht senkrecht auf eine ebenfalls senkrecht zur Oberﬂa¨che magnetisierte
Probe, ist es i. A. nach der Reﬂektion elliptisch polarisiert, und die große Hauptachse
dieser Ellipse ist gegenu¨ber der Polarisationrichtung des einfallenden Strahls gedreht. Die
Deﬁnition dieser Kerr-Elliptizita¨t η und -Rotation Θ ist in Abb. 1.4 dargestellt. Ein eng
verwandter Eﬀekt ist der Faraday-Eﬀekt, der sich auf die Wechselwirkung des transmit-
tierten Licht mit der magnetisierten Materie bezieht.
In der weiteren Darstellung bleibt die Einschra¨nkung, dassE parallel zu einer Kristallachse
j angelegt ist, bestehen. Das Magnetfeld sei parallel zur Achse k. Der komplexe Kerr-Eﬀekt
Θ˜jk ha¨ngt wie im vorangegangenen Kapitel angedeutet mit der Diﬀerenz der komplexen
Reﬂexionskoeﬃzienten fu¨r rzp- und lzp-Licht zusammen [36]:
Θ˜jk = Θjk − iηjk = i( ρ˜+ − ρ˜−
ρ˜+ + ρ˜−
)jk. (1.45)
Der komplexe Brechungsindex ha¨ngt wie folgt mit dem komplexen Reﬂexionskoeﬃzienten
zusammen:
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Abbildung 1.4: Die Kerr-Rotation ΘK ist der Winkel zwischen der großen Hauptachse der
Polarisationsellipse des reﬂektierten Strahls und der Polarisationsrichtung des einfallenden
Strahls. Der Tangens der Kerr-Elliptizita¨t ηK ist das Verha¨ltnis von der kleinen zur großen
Hauptachse der Ellipse.
ρ± =
n± − 1
n± + 1
, (1.46)
damit ist der komplexe Kerr-Eﬀekt
Θjk − iηjk = i( n˜+ − n˜−
n˜+n˜− − 1)jk. (1.47)
Es ist (n˜+n˜−)j = ((n+ + ik+)(n− + ik−))j = n
2
jj − k2jj + i2njjkjj mit (n+n−)j = njj. Das
gilt exakt fu¨r den isotropen Fall und na¨herungsweise fu¨r diesen Spezialfall im anisotropen
Medium. Unter Verwendung der Maxwell-Beziehung (Gl. 1.5) (n2±)j = εjj ± εlj bekommt
man einen Zusammenhang zwischen dem Kerr-Eﬀekt, den optischen Konstanten und dem
Nichtdiagonalelement der dielektrischen Funktion:
Θjk =
Bε2lj + Aε1lj
A2 +B2
(1.48)
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ηjk =
Aε2lj − Bε1lj
A2 +B2
(1.49)
mit Aj = n
3
jj − 3njjk2jj − njj und Bj = −k3jj + 3n2jjkjj − kjj als Polynome der optischen
Konstanten. Die Gro¨ße des Kerr-Eﬀektes ha¨ngt also nicht nur von der Spinpolarisation
und der Spin-Bahn-Aufspaltung von Zusta¨nden in einem optischen U¨bergang, sondern
auch von den optischen Eigenschaften ab. Die Reﬂektion ist gering, falls n und k klein sind.
Damit sind auchA undB klein, wodurch Θ
”
magnetooptisch versta¨rkt“ wird. Bei Metallen
kann der sogenannte
”
Plasmakanteneﬀekt“ auftreten. An der Plasmakante fa¨llt, wie oben
beschrieben, die Reﬂektivita¨t i.d.R. sehr stark ab, und eine geringe Verschiebung der
Plasmaenergie fu¨r Elektronen der beiden Spinrichtungen kann zu einen großen Kerr-Eﬀekt
fu¨hren. So hat z.B. selbst diamagnetisches Silber bei seiner abgeschirmten Plasmaenergie
von 3,8 eV eine Kerr-Elliptizita¨t von immerhin 5 · 10−3◦ bei 1 T [5, 37] und magnetisch
ordnende Selten-Erd-Sulﬁde wie NdS bei der Plasmakante eine Drehung von 0,9◦ (Abb.
1.9).
In der Praxis wird auf diesem Gebiet eher die optische Leitfa¨higkeit bevorzugt, wobei
deren Nicht-Diagonalelemente aus dem experimentell zuga¨nglichem Kerr-Eﬀekt und den
optischen Konstanten berechnet werden:
σ1lj = ωε0(Bθjk + Aηjk) (1.50)
σ2lj = ωε0(Aθjk − Bηjk). (1.51)
Zur bisherigen theoretischen Betrachtung des Kerr-Eﬀektes ist zu sagen, dass es in guter
Na¨herung mo¨glich ist, die mathematische Behandlung des isotropen Mediums auf das
anisotrope orthorhombische Medium zu u¨bertragen, allerdings nur fu¨r den behandelten
Spezialfall. Experimentell gesehen ist das aber keineswegs eine Einschra¨nkung, denn es
sind die Materialeigenschaften in Abha¨ngigkeit von der Kristallrichtung gewu¨nscht, um
somit Aussagen u¨ber die elektronische Struktur richtungsabha¨ngig zu treﬀen.
1.2.4 Ursache der magnetooptischen Effekte
In Abschnitt 1.2.2 wurde mit Hilfe der klassischen Dispersionstheorie gezeigt, dass es eine
Resonanzverschiebung zwischen rzp- und lzp-Licht um etwa die Zyklotronfrequenz ωc gibt,
wie man aus Gl. 1.44 folgern kann. Auf die Quantenmechanik bezogen la¨sst sich dieses
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Abbildung 1.5: Zeemann-Aufspaltung eines 2S1/2 →2 P1/2-U¨bergangs im Magnetfeld mit
eingezeichneten optischen U¨berga¨ngen.
auf den Zeemann-Eﬀekt u¨bertragen. Dieses kann man an der Na−D1-Linie erkla¨ren, die
durch 2S1/2 →2 P1/2-U¨berga¨nge zustande kommt (Abb. 1.5).
Dieser U¨bergang ist dipolerlaubt, und die Zusta¨nde spalten im Magnetfeld auf. Es gibt
dann zwei linear polarisierte U¨berga¨nge (∆mj = 0), einen rzp-U¨bergang (∆mj = +1) und
einen lzp-U¨bergang (∆mj = −1). Wie man an der Skizze sieht, sind die U¨bergangsener-
gien fu¨r die rzp- und die lzp-Mode unterschiedlich, was unter der Vorraussetzung gleicher
U¨bergangssta¨rken zu ε+ 6= ε− fu¨hrt und damit zu einem magnetooptischen Eﬀekt, etwa
dem Kerr-Eﬀekt. Zur Abscha¨tzung der Gro¨ße der Zeemann-Aufspaltung ergibt sich unter
der Annahme von Feldern, wie sie hier angewandt wurden, also von 10 T ein ωc = e/mB
von 1012 Hz, was 10−2 eV entspricht. Diese Aufspaltung ist also auch bei diesen großen
Feldern noch recht gering, der Kerr-Eﬀekt sehr klein.
Bei vielen Materialien, insbesondere bei Ferromagneten, werden allerdings große Kerr-
Eﬀekte beobachtet. Hierfu¨r wird die Spin-Bahn-Auspaltung ESO ∝ −µ ×∇V · p verant-
wortlich gemacht, die bis zu einigen zehntel eV betragen kann. Die Spin-Bahn-Kopplung
ist anschaulich die Wechselwirkung des magnetischen Moments µ des Elektrons mit dem
Magnetfeld, das es bei seiner Bewegung p um den Kern im elektrischen Feld −∇V sieht.
In Paramagneten mittelt sich die Bewegung der Elektronen um die Atome heraus, bei Fer-
romagneten aufgrund der Ordnung nicht [38, 39]. Durch die Summation u¨ber alle Spins
ist der Kerr-Eﬀekt proportional zur Magnetisierung, weswegen Kerrmessungen auch zur
magnetische Charakterisierung von Festko¨rpern eingesetzt werden ko¨nnen. Bei Antifer-
romagneten, die keine spontane Magnetisierung besitzen, kann man um einen großen
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Kerr-Eﬀekt zu messen in die Na¨he der Ne´el-Temperatur gehen, wo die Suszeptibilita¨t
groß ist, und hohe Felder anlegen, um eine mo¨glichst große Spinpolarisation zu erreichen.
Im Realfall gibt es meist eine Anzahl von optischen U¨berga¨ngen, die zu den Nichtdiagonal-
elementen beitragen ko¨nnen. Die klassisch hergeleitete Gl. 1.44 beru¨cksichtigt nicht den
wichtigen Aspekt der Spinpolarisation und die unterschiedliche Besetzung der Zusta¨nde.
Um auf eine quantenmechanische Ableitung zu verzichten, werden wie im Fall ohne Ma-
gnetfeld pha¨nomenologisch fu¨r jeden U¨bergang j Oszillatorsta¨rken f±j eingefu¨hrt und u¨ber
alle U¨berga¨nge summiert:
σ˜± = iε0ω +
∑
j
f±j
Ne2
mj
iω
ω2j − ω2 + iγjω ± ωωc1j
(1.52)
Das Nichtdiagonalelement ist σ˜kl = (σ˜+− σ˜−)/2i, zerlegt in Realteil σ1kl und Imagina¨rteil
σ2kl ergibt sich:
σ1kl =
ω2pε0
2
∑
j
(
f+j
ω(ω2j − ω2 + ωωcj)
(ω2j − ω2 + ωωcj) + ω2γ2j
− f−j
ω(ω2j − ω2 − ωωcj)
(ω2j − ω2 − ωωcj) + ω2γ2j
)
, (1.53)
σ2kl =
ω2pε0
2
∑
j
(
f+j
ω2γj
(ω2j − ω2 + ωωcj)2 + ω2γ2j
− f+j
ω2γj
(ω2j − ω2 − ωωcj)2 + ω2γ2j
)
,
(1.54)
ωp ist die Plasmafrequenz (Gl. 1.18). Vergleicht man dieses Nichtdiagonalelement mit den
Diagonalelementen (Gln. 1.19, 1.20), fa¨llt auf, dass hier der Imagina¨rteil der absorptive
Teil ist und der Realteil der dispersive. Allerdings hat man hier eine Diﬀerenz von zwei
Lorentz-Oszillatoren vorliegen, einen fu¨r rzp- und einen lzp-Licht, weswegen die Absorp-
tionsstellen aus dem Linienverlauf schwierig zu erkennen ist. Hat man aber vollsta¨ndige
Spinpolarisation ist beispielsweise f+ 6= 0 und f− = 0, so dass der Verlauf dem der Dia-
gonalelemente gleicht. Zur Illustration wurde in Abb. 1.6 ein Oszillator mit den gleichen
Parametern wie in Abb. 1.1 dargestellt angenommen und von einer vollsta¨ndigen Spinpo-
larisation mit f+ = 1, f− = 0 ohne Aufspaltung (ωc = 0) ausgegangen. Die eingesetzten
Parameter sind nicht realistisch, aber die Ergebnisse lehrreich. Der Imagina¨rteil σ2kl hat
absorptiven Verlauf mit dem Maximum an der U¨bergangsenergie ω0, wo der Realteil σ1kl
mit seinem dispersiven Verlauf genau seinen Vorzeichenwechsel hat. In der Realita¨t sind
die Nichtdiagonalelemente aber meist um mindestens eine Gro¨ßenordnung kleiner als die
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Abbildung 1.6: Nichtdiagonalelement der optischen Leitfa¨higkeit und Kerr-Eﬀekt des be-
reits in Abb. 1.1 dargestellten Oszillators mit vollsta¨ndiger Spinpolarisation ohne Auf-
spaltung.
Diagonalelemente. Damit ist auch der Kerr-Eﬀekt unrealistisch groß, zeigt aber einige
prinzipielle Charakteristiken. So hat der Imagina¨rteil, die Elliptizita¨t η nahe ω0 ein Ex-
tremum, der Realteil, die Rotation Θ einen Nulldurchgang. Bei den mit der Absorption
verbundenen Nullstellen und Extrema zeigt sich die Kramers-Kronig-Konformita¨t. Im
Spektrum der Rotation fa¨llt jedoch bei etwa ω/ω0 = 1, 6 ein weiteres Extremum auf.
Dieses Extremum kommt aufgrund eines optischen Versta¨rkungseﬀektes zustande. Die
Reﬂektivita¨t (Abb. 1.1) ist sehr gering in dem Bereich, wodurch der Nenner A2 + B2
(Abb. 1.7) in der Gl. 1.48 sehr klein wird und es zu einer Versta¨rkung des Kerr-Signals
kommt. Ein anderer magnetooptischer Eﬀekt, der ebenfalls nicht mit einer Absorption
verbunden ist, ist der sogenannte Plasmakanteneﬀekt. Er ist besonders scho¨n beobachtbar
in einigen Selten-Erd-Sulﬁden wie TmS und NdS [5, 42]. Er tritt bei der abgeschirmten
Plasmafrequenz auf, bei der die Reﬂektivita¨t einen steilen Abfall hat (vgl. Abschnitt
1.1.2). Im Magnetfeld ist diese fu¨r rzp- und lzp-Licht leicht verschoben, aber aufgrund der
großen Steigung ist die Diﬀerenz der Reﬂektivita¨ten enorm. Am Beispiel von DyS, das
antiferromagnetisch mit TN = 40 K ist und ein sehr großes magnetisches Moment von
10, 3 µB [41] besitzt, werden die Auswirkungen gezeigt. Die Reﬂektivita¨t von DyS ist in
Abb. 1.8 gezeigt. An der Plasmakante bei ca. 3 eV gibt es einen sehr großen Kerr-Eﬀekt
(Abb. 1.9). Berechnet man allerdings zusammen mit der dielektrischen Funktion (Abb.
1.10) die Nicht-Diagonalelemente (Abb. 1.11), stellt man fest, dass der Plasmakanten-
eﬀekt um 3 eV nur ein betragsma¨ßig kleinen Beitrag zu den Nicht-Diagonalelementen
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Abbildung 1.7: Polynome der optischen Konstanten A und B und A2 + B2 des schon in
Abb. 1.1 dargestellten Oszillators.
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
0,0
0,1
0,2
0,3
0,4
0,5
0,6
0,7
0,8
0,9
1,0
R
e
fl
e
k
ti
vi
tä
t
Energie [eV]
Abbildung 1.8: Reﬂektivita¨t eines gespaltenen DyS-Einkristalls, aus [40].
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Abbildung 1.9: Kerr-Eﬀekt von DyS bei 7,5 T und 40 K, gemessen an einem gespaltenen
Einkristall, aus [41, 40].
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Abbildung 1.10: Dielektrische Funktion, gemessen an einem gespaltenen DyS-Einkristall.
Der Realteil schneidet bei der Plasmakante bei etwa 3 eV die x-Achse, der dort auftretene
kleine Peak im Imagina¨rteil wird auf Kristallimperfektionen zuru¨ckgefu¨hrt. Die Struktur
in ε2 mit Maximum bei 4 eV wird von zwei Absorptionen verursacht, einem 4f(Dy) →
5d(Dy) und einem 3p(S)→ 5d(Dy). Aus [41, 40].
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Abbildung 1.11: Nicht-Diagonalelemente der optischen Leitfa¨higkeit von DyS, aus [40].
hat, wa¨hrend die f − d-Absorption bei ca. 4 eV σ2xy sehr groß werden la¨ßt. An diesem
Beispiel erkennt man, dass man nicht allein von Strukturen in den Kerr-Spektren auf Ab-
sorptionsenergien schließen darf, sondern besser die Nichtdiagonal-Elemente der optischen
Leitfa¨higkeit diskutieren sollte. Die Berechnung der Nichtdiagonalelemente erfordert al-
lerdings die Kenntnis der optischen Funktionen. Wenn man nur die optischen Funktionen
betrachtet, entgehen einem eventuell wichtige Informationen u¨ber die Zusta¨nde, die am
optischen U¨bergang beteiligt sind, wie Spinpolarisation und Aufspaltung. Daher ist die
Kombination von optischen und magnetooptischen Messungen zumindest bei magnetisch
ordnenden Materialien sehr sinnvoll.
In Abb. 1.12 ist der gleiche Oszillator ohne Spinpolarisation, aber mit einer Aufspaltung
von ωc = 0, 1ω0 dargestellt. Der dispersive Teil σ1kl a¨hnelt einem absorptiven Verlauf mit
Maximum bei ω0, der absorptive σ2kl einem dispersiven mit Nulldurchgang bei ω0. Das
Kerr-Signal ist ohne Spinpolarisation wesentlich kleiner und die Linienform verschieden
vom Fall mit vollsta¨ndiger Spinpolarisation. Als drittes Beispiel ist in Abb 1.13 der Os-
zillator mit vollsta¨ndiger Spinpolarisation und Aufspaltung ωc = 0,1 ω0 dargestellt. Die
Spektren sind dem Fall in Abb. 1.6 a¨hnlich, die Resonanz erscheint aber in σ˜kl um 1/2 ωc
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verschoben. Außerdem hat die Aufspaltung den Kerr-Eﬀekt versta¨rkt.
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Abbildung 1.12: Nichtdiagonalelement der optischen Leitfa¨higkeit und Kerr-Eﬀekt des
bereits in Abb. 1.1 dargestellten Oszillators ohne Spinpolarisation mit Aufspaltung ωc =
0,1 ω0.
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Abbildung 1.13: Nichtdiagonalelement der optischen Leitfa¨higkeit und Kerr-Eﬀekt des
bereits in Abb. 1.1 dargestellten Oszillators mit vollsta¨ndiger Spinpolarisation und mit
Aufspaltung ωc = 0, 1 ω0.
1.2.5 Jones-Matrix-Formalismus
Zur Berechnung der Wechselwirkung von polarisiertem Licht mit optischen Komponen-
ten werden sogenannte Jones-Matritzen verwendet [35]. Das Licht wird durch folgenden
Vektor beschrieben:
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E = ei(ωt−g3x3)
(
E1e
iδ1
E2e
iδ2
)
. (1.55)
Der Ausbreitungsvektor des Lichts ist g = (0, 0, g3), δ1 und δ2 sind die Phasen der Teil-
wellen parallel zu e1 und e2. Meist wird der Intensita¨tsanteil weggelassen, dann kann man
z.B. linear polarisiertes Licht als Vektor (cosφ, sinφ) schreiben, wenn φ der Winkel zwi-
schen Polarisationsrichtung und e1 ist, oder rzp(-) bzw. lzp(+) Licht als (1/
√
2) (∓i, i).
Optische Komponenten werden als Matritzen geschrieben, wechselwirkt das Licht E mit
der Komponente Bˆ, so hat es danach den Polarisationszustand E′ = BˆE. Ein linearer
Polarisator la¨sst sich durch folgende Matrix darstellen:
BˆlP =
(
cos2 φ sin φ cosφ
sinφ cosφ sin2 φ
)
, (1.56)
und der sogenannte Soleil-Babinet-Kompensator [43]:
BˆSB =
(
cos2 φei∆/2 + sin2 φe−i∆/2 2i sinφ cosφ sin(∆/2)
2i sinφ cosφ sin(∆/2) sin2 φei∆/2 + cos2 φe−i∆/2
)
. (1.57)
Der Soleil-Babinet-Kompensator ist doppelbrechend und zeigt eine Phasenverschiebung
von ∆ zwischen seiner langsamen und seiner schnellen Achse, φ ist der Winkel zwischen
der langsamen Achse und der Polarisationachse des einfallenden Lichtes. Der polare ma-
gnetooptische Kerreﬀekt einer magnetisierten Probe la¨sst sich fu¨r kleine Winkel Θ und η
durch folgende Matrix darstellen:
BˆMO ≈
(
1 Θ− iη
Θ− iη −1
)
. (1.58)
Ein anderer Formalismus zur Beschreibung des Polarisationszustandes ist die Poincare´-
Kugel [43]. Linear polarisiertes Licht beﬁndet sich auf dem A¨quator, rzp- bzw. lzp-Licht
auf den Polen. Der Polarisationszustand wird durch einen Punkt auf dieser Kugel be-
schrieben. Dieser ist durch einen La¨ngenwinkel, der den Winkel zwischen e1 und der
großen Hauptachse der Rotationsellipse, und einen Breitenwinkel, der die Elliptizita¨t an-
gibt, beschrieben. Optische Komponenten bewirken, dass dieser Punkt sich auf dieser
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Kugel bewegt und so sich der Polarisationszustand a¨ndert. Diese Beschreibung ist ele-
gant, aber die Handhabung der Jones-Matritzen fa¨llt leichter, so dass letztere in dieser
Arbeit bevorzugt wird.
1.3 Magnetismus
1.3.1 Magnetische Gro¨ßen
Wie man oben gesehen hat, wird der Kerr-Eﬀekt einerseits durch die optischen Eigen-
schaften bestimmt, andererseits durch die Spinpolarisation, d.h. durch die magnetischen
Eigenschaften. Deswegen werden hier die ha¨uﬁgsten Erscheinungsformen des Magnetis-
mus kurz dargestellt. Die Deﬁnition der magnetischen Gro¨ßen folgt dabei dem Syste`me
International (SI) bzw. dem System von Giorgi-Mie. Dort ist die Magnetische Flussdichte,
wie bereits in Abschnitt. 1.1.1 erwa¨hnt B = µ0(H+M). Die Suszeptibilita¨t ist deﬁniert
u¨ber M = χˆH und eigentlich eine tensorielle Gro¨ße. Betrachtet man nur eine Richtung
bzw. ein isotropes Material und schreibt χ als Skalar, spricht man von Diamagnetismus
wenn χ negativ ist, andernfalls von Paramagnetismus. Im Allgemeinen ist χ feld- und
temperaturabha¨ngig, im Fall von magnetischer Ordnung mo¨glicherweise auch abha¨ngig
vom vorherigen Zustand. Die Magnetisierung M ist das magnetische Moment µ pro Vo-
lumeneinheit V
M =
µ
V
, (1.59)
wobei man sich das magnetische Moment als verursacht von einem Strom I um eine Fla¨che
A vorstellt:
µ =
I
A
. (1.60)
Magnetische Momente von Ionen werden meist als Vielfache des Bohr’schen Magneton
µ
B
= e~/2me ≈ 9, 274 · 10−24Am2 angegeben. Die Magnetisierung la¨sst sich auch aus der
freien Energie ableiten:
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M = −∂F
∂B
. (1.61)
1.3.2 Diamagnetismus
Der durch das eigene magnetische Moment gesto¨rte Hamiltonian eines isolierten Ions la¨sst
sich als
Hˆ = Hˆ0 + µB(L+ gS) ·B+ e
2
8me
∑
i
(B× ri)2 (1.62)
schreiben [44]. Der erste Term Hˆ0 ist der Hamiltonian des ungesto¨rten Ions, der zweite
Term ist der paramagnetische Term. L repra¨sentiert den Gesamtbahnimpuls, S den Ge-
samtspin, g den Lande´-Faktor. In bestimmten Fa¨llen verschwindet der paramagnetische
Term und es verbleibt der dritte, diamagnetische Term. Es wird u¨ber alle i Elektronen
summiert, ri ist der Ortsoperator. Bei einem spha¨rischen Atom ist die Energieverschie-
bung fu¨r den Grundzustand |0 > durch die diamagnetische Sto¨rung in erster Ordnung:
∆E0 =
e2B2
12me
∑
i
< 0|r2i |0 > . (1.63)
Wenn sich N Ionen im Volumen V beﬁnden, ist die A¨nderung der freien Energie
∂F = (N/V )∂∆E0. Jetzt kann man nach Gl. 1.61 die Magnetisierung berechnen. Die
Suszeptibilita¨t χ = µ0M/B ist somit
χ = −N
V
e2µ0
6me
∑
i
< r2i > . (1.64)
Dieses ist die Suszeptibilita¨t des Langevin’schen Diamagnetismus. Sie ist temperaturun-
abha¨ngig. Die molare Suszeptibilita¨t χMol = χV /ρ (χV Volumensuszeptibilita¨t, ρ Dichte)
der Edelgase liegt zwischen −10−10 und −10−11m3/Mol [45]. Jedes Atom hat einen negati-
ven, diamagnetischen Beitrag zur Suzeptibilita¨t, hat es allerdings einen Gesamtdrehimpuls
J = L + S, so wird dieser durch den positiven, um drei Gro¨ßenordnungen gro¨ßeren pa-
ramagnetischen Beitrag u¨berdeckt. Ionen mit ganz oder bis auf ein fehlendes Elektron
halbgefu¨llter Valenzschale haben einen diamagnetischen Grundzustand.
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Das Elektronengas im Metall liefert ebenfalls einen diamagnetischen Beitrag. Dieser Bei-
trag wird Landau’scher Diamagnetismus genannt. Er kommt dadurch zustande, dass un-
ter Einﬂuss des Magnetfeldes die Verteilung der Elektronen im freien Elektronengas in
Landau-Niveaus zerfa¨llt, und sich dadurch die totale Energie a¨ndert [44]. Es kann gezeigt
werden, dass der Landau-Beitrag in erster Na¨herung -1/3 von dem des paramagnetischen
Pauli-Beitrags χP (siehe Abschnitt 1.3.3) betra¨gt:
χL = −χP
3
= −1
3
µ0µ
2
BD(EF ). (1.65)
Beru¨cksichtigt man die eﬀektive Masse m∗, so ist
χL = −(me
m∗
)2
χP
3
. (1.66)
Ist die eﬀektive Masse also kleiner als me/
√
3 (me Elektronenmasse), ist χL > χP und der
freie Elektronenbeitrag des Metalls insgesamt diamagnetisch.
1.3.3 Paramagnetismus
Ein freies Ion mit dem Gesamtdrehimpuls J hat folgendes eﬀektives magnetisches Curie-
Moment [44]:
µ
eff
= g
J
· µ
B
·
√
J(J + 1). (1.67)
Der Lande´’sche g-Faktor ist:
g
J
= 1 +
J(J + 1) + S(S + 1)− L(L+ 1)
2J(J + 1)
, (1.68)
J , L und S berechnet sich nach den Hund’schen Regeln, es ist Spin-Bahn-Aufspaltung
angenommen. Im Magnetfeld spaltet der Grundzustand in J(J + 1) Niveaus auf. Aus
U¨berlegungen u¨ber die Besetzung dieser Energieniveaus kann man die Magnetisierung
M = Ng
J
Jµ
B
B
J
(x) (1.69)
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aus der freien Energie ableiten. B
J
ist die Brillouin-Funktion mit
x = g
J
Jµ
B
Ba/kBT (1.70)
und k
B
= 1, 38062 · 10−23 J
K
:
B
J
(x) =
2J + 1
2J
coth
(
(2J + 1)x
2J
)
− 1
2J
coth
( x
2J
)
. (1.71)
Ist die thermische Energie k
B
T viel gro¨ßer als die magnetische g
J
Jµ
B
Ba, ist x ≪ 1 und
man kann den coth linearisieren:
M =
NJ(J + 1)g2
J
µ2
B
B
a
3k
B
T
. (1.72)
Daraus folgt das Curie’sche Gesetz
χ =
C
T
(1.73)
mit der Curie-Konstante
C =
µ0Np
2µ2
B
3k
B
(1.74)
mit der eﬀektiven Anzahl Bohr’scher Magnetonen p = g
J
√
J(J + 1). Bei gro¨ßerem x gilt
die Na¨herung nicht, und man kommt fu¨r x > 1 bald in die paramagnetische Sa¨ttigung.
Im Festko¨rper kann man von Spin-Bahn-Kopplung ausgehen, wenn diese die weitaus
gro¨ßte Sto¨rung auf die Valenzelektronen ist. Das ist recht gut bei den 4f -Elementen der
Fall, wo die 4f -Elektronen tief im Atom sitzen, abgeschirmt von den 6s-Elektronen. Bei
den 3d-Elementen sind jedoch die Kristallfelder die entscheidende Sto¨rung und L ist keine
gute Quantenzahl mehr. Die theoretischen Werte fu¨r das magnetische Moment stimmen
allerdings dann meist gut mit den experimentellen Daten u¨berein, wenn man in Gl. 1.72
statt J den Gesamtelektronenspin S einsetzt [46]. Daher sagt man, der Bahndrehimpuls
L sei
”
gequencht“. Bei den 5f -Elementen ist die Spin-Bahn-Kopplung oft von gleicher
Gro¨ßenordnung wie die Kristallfelder, so dass hier keine einfache Berechnung mo¨glich ist.
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Bei schweren Elementen kann die Spin-Bahn-Kopplung, die bei Wasserstoﬀ-a¨hnlichen Io-
nen mit Z4 und sonst mit Z2 geht, keine kleine Sto¨rung mehr sein. Unter Umsta¨nden hat
das zur Folge, dass L und S keine gute Quantenzahlen mehr sind. Im Extremfall herrscht
die jj-Kopplung, bei der l und s jedes einzelnen Elektrons zu j koppeln und sich die j
zu J summieren [44]. Der U¨bergangsbereich von Spin-Bahn-Kopplung zur jj-Kopplung
wird auch als
”
intermediate coupling“ bezeichnet.
Der Curie-Paramagnetismus bezieht sich auf den Grundzustand. Es sind jedoch bestimm-
te Ionen, etwa Eu3+, bekannt, bei denen J = 0 aufgrund einer bis auf ein Elektron
fehlenden halbgefu¨llten Valenzschale ist, die jedoch trotzdem u¨ber ein paramagnetisches
Moment verfu¨gen. Bei diesen liegt der erste angeregte Zustand J = 1 nah genug am
Grundzustand, um thermisch angeregt zu werden. Es resultiert ein temperaturabha¨ngiges
eﬀektives Moment, bei Eu3+ immerhin 3,4 µB bei 300 K. Van Vleck hat berechnet, dass
dieses bei Eu3+ zu einer fast temperaturunabha¨ngigen, paramagnetischen Suszeptibilita¨t
bis etwa 100 K fu¨hrt [47]. Dieses Pha¨nomen wird Van-Vleck-Paramagnetismus genannt.
Neben dem Beitrag der lokalisierten Momente liefern in Metallen auch die delokalisierten
Momente einen Beitrag, Pauli-Paramagnetismus genannt. Man stellt sich das Leitung-
band aufgeteilt in zwei Spinunterba¨nder vor (Abb. 1.14). Im a¨ußeren Magnetfeld hat das
parallel zu diesem Feld polarisierte Unterband eine andere Energie als das antiparallel
ausgerichtete. Bei realistischen Temperaturen weit unter der Fermi-Temperatur mu¨ssen
nur die Elektronen an der Fermi-Kante beru¨cksichtigt werden. Die Energieverschiebung
fu¨hrt zu unterschiedlichen Elektronenkonzentrationen fu¨r
”
Spin up“ und
”
Spin down“:
n↑,↓ =
1
2
(n±D(EF )µBBa). (1.75)
Es ergibt sich eine Magnetisierung M = µB(n↑ − n↓) = D(EF )µ2BBa. Mit der Zustands-
dichte am Fermi-Niveau D(EF ) = (3/2)(n/EF ) ergibt sich schließlich die in guter erster
Na¨herung temperaturunabha¨ngige Pauli-Suszeptibilita¨t:
χP =
3nµ0µ
2
B
2EF
. (1.76)
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Abbildung 1.14: Aufspaltung des Leitungsbandes in die zwei Spinunterba¨nder im a¨ußeren
Magnetfeld Ba (aus [48] nach [46]).
1.3.4 Magnetische Ordnung
Die lokalisierten Momente im Paramagneten ko¨nnen wechselwirken. Bei einigen Materia-
lien wird diese Wechselwirkung unterhalb einer Ordnungstemperatur so groß, dass sich
eine feste Spinstruktur herausbildet. Zur theoretischen Behandlung dieses Pha¨nomens
geht man vom folgenden Hamiltonian aus:
Hˆ = −
∑
i,j
Ji,jSi · Sj + gµB
∑
j
Sj ·B. (1.77)
Der erste Term beschreibt die Austauschwechselwirkung zwischen den Spins i und j mit
dem Austauschintegral Jij , der zweite ist der Zeemann-Term. In der Molekularfeldtheorie
deﬁniert man ein eﬀektives Molekularfeld auf den Spin i
Bmf = − 2
gµB
∑
j
JijSj, (1.78)
mit dem man dem Hamiltonian in Gl. 1.77 als eﬀektiven Hamiltonian schreibt:
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Hˆ = gµB
∑
i
Si · (B+Bmf ). (1.79)
Nun identiﬁziert man dieses Molekularfeld mit dem Weiss’schen Feld aus der klassischen
Weiss-Theorie, fu¨r den Ferromagneten Bmf = λM. Die weitere Ableitung ist der des
Curie-Gesetzes a¨hnlich, man setzt jedoch in Gl. 1.70 Ba + λM statt Ba ein. Man kann
dann einen Ausdruck fu¨r die Ordnungtemperatur, die Curie-Temperatur TC , gewinnen,
und ableiten, dass fu¨r Temperaturen ho¨her als TC die Suszeptibilita¨t dem Curie-Weiss-
Gesetz χ = 1/(T − TC) folgt. Die Ergebnisse aus der Weiss-Theorie sind sehr reichhaltig,
man erha¨lt Gleichungen fu¨r TC , die Sa¨ttigungsmagnetisierung MS(T ), die Suszeptibilita¨t
nahe TC u.a.. Dabei sind die sich ergebenen TCs i.d.R., besonders bei itineranten Magne-
ten, zu klein. Es sei auf [49] verwiesen. Beim einfachen Antiferromagneten geht man von
zwei antiparallelen Spinuntergittern aus. Auch hier folgt das Curie-Gesetz. Komplizierte-
re Fa¨lle sind die ferrimagnetische Ordnung oder die helikale Ordnung, bei der man auch
die Austauschwechselwirkung zum u¨berna¨chsten Nachbarn beru¨cksichtigt. Generell be-
schreibt man die Suszeptibilta¨t oberhalb der Ordnungstemperatur mit dem modiﬁzierten
Curie-Weiss-Gesetz:
χ(T ) = χ0 +
C
T − θP . (1.80)
χ0 beru¨cksichtigt alle temperaturunabha¨ngigen Beitra¨ge, etwa den diamagnetischen und
den Pauli- und Van-Vleck-Beitrag. Die Curie-Konstante C ist durch Gl. 1.74 gegeben.
Damit hat man die Mo¨glichkeit, aus einer Magnetisierungsmessung das eﬀektive Moment
(Gl. 1.67) zu bestimmen. Die paramagnetische Curie-Temperatur θP ist bei antiferroma-
gnetischer Ordnung negativ. Sie unterscheidet sich normalerweise betragsweise von der
Ne´el-Temperatur TN und dient hier nur als Parameter. Die Temperatur, bei der ein phy-
sikalischer U¨bergang von einer geordneten in eine ungeordnete Phase stattﬁndet, ist TN .
Sie liegt nah am Maximum von χ(T ) beim Wendepunkt von demselben.
Es gibt unza¨hlige Mechanismen, die eine magnetische Ordnung hervorrufen. Bei einem
Metall mit lokalisierten Spins kann der Austausch durch die RKKY (Ruderman, Kittel,
Kasuya, Yosida)-Wechselwirkung vermittelt werden [44]. Verwirrenderweise wird dieser
Austausch auch itineranter Austausch genannt, weil der Austausch u¨ber die Leitungselek-
tronen u¨bertragen wird. Ein lokalisierter Spin verursacht eine Sto¨rung im Elektronengas,
die sich ausbreitet und so andere lokalisierte Spins beeinﬂusst. Das Austauschintegral J
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ist vom Abstand der Spins r abha¨ngig (kF Fermi-Wellenzahl):
JRKKY (r) ∝ cos(2kF r)
r3
. (1.81)
Das Vorzeichen wechselt mit dem Abstand, somit ist es vom Abstand abha¨ngig, ob zwei
Spins ferromagnetisch (J > 0) oder antiferromagnetisch koppeln (J < 0). Der itinerante
Austausch ist exemplarisch in den 4f -Magneten, wird aber auch bei magnetischen Uran-
verbindungen angenommen. Hier existiert als Faustregel das Hill-Limit [19]
dHill = 3, 4 A˚. (1.82)
Ist der Abstand der Uran-Atome kleiner als das Hill-Limit, ist es paramagnetisch, ist er
gro¨ßer, liegt oft magnetische Ordnung vor. In diesem Fall ist die U¨berlappung der 5f -
Elektronen gering genug um sie als lokalisiert auftreten zu lassen.
In Metallen, bei denen die magnetischen Momente der delokalisierten Elektronen koppeln,
spricht man von Bandmagnetismus. So wie ein a¨ußeres Feld beim Pauliparamagnetismus
die Spinunterba¨nder polarisiert (Abb. 1.14), kann es, wenn es zu einer Energieabsenkung
fu¨hrt, eine spontane Polarisation der Spinunterba¨nder geben. Das ist dann der Fall, wenn
das Stoner-Kriterium erfu¨llt ist [44]:
ID(EF ) ≥ 1 (1.83)
mit I = µ0µ
2
Bλ als Austauschaufspaltung und der Zustandsdichte D(EF ) am Fermi-
Niveau. Typische Bandmagnete sind die klassischen Ferromagnete Fe, Co, Ni.
Kapitel 2
Experimentelles
2.1 Bestimmung der optischen Konstanten
2.1.1 Ellipsometrie
Die Bestimmung der optischen Konstanten erfolgte u¨berwiegend mit Ellipsometrie. Im
Energiebereich von 1 bis 4,5 eV geschah dieses am hauseigenen von K. Litﬁn konstru-
ierten Raumtemperatur - PSA (polarizer-sample-analyzer) - Ellipsometer. Eine ausfu¨hr-
liche Beschreibung des Aufbaus (Abb. 2.1) beﬁndet sich in [50]. Das Licht aus einem
Leiss-Prismendoppelmonochromator fa¨llt auf eine Linse, die das Licht parallelisiert. Das
parallele Licht geht durch einen Glan-Taylor-Polarisator und triﬀt auf die auf ein Go-
niometer montierte Probe. Das Goniometer ermo¨glicht Einstellungen des Einfallswinkels
von 45◦ bis 90◦. Ist das einfallende, linear polarisierte Licht nicht senkrecht oder parallel
zur Einfallsebene polarisiert, und der Einfallswinkel 6= 0◦, so ist das Licht nach der Re-
ﬂektion gema¨ß den Fresnel’schen Gleichungen elliptisch polarisiert. Das reﬂektierte Licht
wird durch einen rotierenden Glan-Taylor-Polarisator analysiert, wobei als Detektor eine
Silizium-Diode dient.
Das periodische Signal am Detektor wird einer Fourieranalyse unterworfen. Bei sauberer
Justage des Ellipsometers verbleibt aus der Fourierreihe nur ein konstanter Term und
jeweils der 2. Sinus- und Cosinus-Term (die Intensita¨t hinter dem Polarisator ist periodisch
mit π). Aus den Fourier-Koeﬃzienten la¨sst sich die Elliptizita¨t ǫ der Polarisationsellipse
und der Azimuthwinkel Φ, der Winkel zwischen großer Hauptachse der Ellipse nach und
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Abbildung 2.1: Institutseigenes Ellipsometer, aus [50].
der Polarisationsrichtung vor der Reﬂektion, berechnen. Mit diesen Winkeln folgt das
Verha¨ltnis ρ˜ des komplexen Reﬂexionskoeﬃzienten ρ˜s senkrecht zur Einfallsebene und
dem Reﬂexionskoeﬃzienten ρ˜p parallel zur Einfallsebene [51]:
ρ˜ =
ρ˜s
ρ˜p
=
(cotΦ− iǫ)(tanP + iγp)
(1 + iǫ cot Φ)(1− γp tanP ) . (2.1)
P ist der Polarisationswinkel des einfallenden Lichts gegenu¨ber der Einfallsebene, γp die
Nichtidealita¨t des Analysators, die Nahe 1 sein sollte. Mit dem bekannten Einfallswinkel
Θ kann man ρ in die dielektrische Funktion umrechnen [52]:
ε˜ = (
1− ρ˜
1 + ρ˜
)2 sin2Θ tan2Θ+ sin2Θ. (2.2)
Θ sollte um 75◦ betragen, denn dort ist |ρ˜| aufgrund der Na¨he zum Brewster- bzw.
Haupteinfallswinkel recht groß. Als Polarisationswinkel P ist 20 - 30◦ praktikabel. Gerne
u¨berpru¨ft man die Qualita¨t einer Messung anhand der ellipsometrischen Winkel Ψ und
∆, mit denen das komplexe Reﬂektionsverha¨ltnis ρ˜ = tanΨei∆ dargestellt werden kann,
denn auch hier gilt die Kramers-Kronig-Relation. Hat der eine Winkel ein Extremum, hat
der andere maximale Steigung.
Wie man sieht, ermo¨glicht die Ellipsometrie die Ermittlung der vollsta¨ndigen, komplexen
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optischen Funktionen. In Bezug auf optische Materialien mit orthorhombischer Symme-
trie hat die Ellipsometrie jedoch den Nachteil, dass der Polarisationsvektor aufgrund des
schiefen Einfalls nie parallel zu einer der Kristallachsen a, b und c sein kann. Bei der Un-
tersuchung eines dielektrischen Filmes wu¨rde dieses eine aufwa¨ndige Analyse erforderlich
machen. Bei einer optisch dicken metallischen Probe kann aber die Auswertung wie bei
einem optisch dicken isotropen Medium vorgenommen werden, wenn wie folgt verfahren
wird: Fa¨llt das Licht beispielsweise auf einen Kristall mit einer reﬂektierenden Oberﬂa¨che
ab ein, kann man den Kristall so einbauen, dass der Polarisationsvektor hauptsa¨chlich
parallel zu a und die Komponente parallel zu b sehr klein ist. Da es sich um dicke me-
tallische Proben handelt, gibt es keinen Einﬂuss einer weiteren Oberﬂa¨che in c-Richtung.
Somit werden in diesem Beispiel die optischen Eigenschaften mit E ‖ a gemessen. Analog
ko¨nnen an dieser Probe auch die optischen Eigenschaften mit E ‖ b ermittelt werden. Um
Untersuchungen mit E ‖ c zu machen, beno¨tigt man einen Kristall, bei dem die c-Achse
in der reﬂektierenden Oberﬂa¨che liegt.
Die ellipsometrischen Messungen in dem Energiebereich 4,5 bis 32 eV geschahen am VUV-
Ellipsometer am BESSY II in Berlin. Dieses Spektrometer ist in [53] beschrieben. Das
Synchrotron dient als Lichtquelle mit hoher Intensita¨t im VUV und XUV. Das Messprin-
zip entspricht dem beschriebenen Hausellipsometer. Es ist jedoch eine UHV-Apparatur,
als Polarisatoren dienen statt Quarzprismen Rochon-Prismen aus MgF2 bis 9,8 eV , bei
noch ho¨heren Energien Reﬂektionsprismen aus Gold.
2.1.2 Fourier-Transformations-Infrarot-Spektroskopie (FT-IR)
Fu¨r den Energiebereich unterhalb von 1 eV stand leider kein Ellipsometer zur
Verfu¨gung. Daher wurden Reﬂektionsmessungen mit einem Fourier-Transformations-
Infrarot-Spektrometer durchgefu¨hrt. Auf eine ausfu¨hrliche Darstellung dieser Art von
Spektroskopie wird hier verzichtet und auf [54] verwiesen. FT-Spektroskopie hat den Vor-
teil, dass es im IR gegenu¨ber Spektrometern mit Gitter- oder Prismenmonochromator
eine hohes spektrales Auﬂo¨sungsvermo¨gen bei hoher Intensita¨t besitzt. Außerdem erha¨lt
man Spektren in kurzer Zeit, da man einen Intensita¨tsverlauf u¨ber der Interferometerpo-
sition misst, der dann mit einer Fouriertransformation in die Intensita¨t u¨ber der Energie
umgerechnet wird.
Hier wurde ein Bruker-FT-IR 113v-Spektrometer verwendet, das Messungen im Spek-
tralbereich von ca. 1 meV bis etwa 1 eV ermo¨glicht. Die Berechnung der komplexen op-
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tischen Funktionen aus der Reﬂektivita¨t geschah durch Kramers-Kronig-Transformation
(Abschnitt 1.1.3).
2.2 Messen des polaren magnetooptischen Kerr-
Effektes (MOKE)
2.2.1 Tieftemperatur-Kerr-Spektrometer der Hochmagnetfeld-
anlage (HMFA)
Die Messungen des magnetooptischen Kerr-Eﬀektes wurden am von M. Broschwitz [31]
nach J. Metzdorf [55, 56] aufgebauten Spektrometer durchgefu¨hrt. Der Aufbau ist in Abb.
2.2 zu sehen. Es mussten jedoch einige Details vera¨ndert werden, die unten erla¨utert wer-
den.
Die Schwierigkeit beim Messen des Kerr-Eﬀektes ist seine Kleinheit, denn auch bei Fer-
romagneten mu¨ssen meist Winkel in der Gro¨ßenordnung von 0, 1◦ gemessen werden. Die
Messung solch eines kleinen Winkels erfordert geeignete Modulationsmethoden. In diesem
Fall wird dazu ein schwingender Zweifeldpolarisator verwendet. Dieser besteht aus einem
senkrecht ha¨ngenden Metallstreifen, der durch Piezokristalle zum Schwingen mit der Fre-
quenz von etwa 10 Hz angeregt wird. Am Ende dieses Streifens beﬁndet sich auf jeder
Seite jeweils ein Polarisationsprisma. Die Polarisationsachsen sind senkrecht zueinander
angeordnet. Somit werden die Polarisationsprismen abwechselnd in den Strahl gebracht,
der dadurch moduliert wird. Es wird abwechselnd die senkrechte und die waagerechte
Komponente des einfallenden Strahl gemessen. Der Intensita¨tsverlauf ergibt eine Recht-
eckfunktion wie in Abb. 2.4 dargestellt. Ein Lock-In-Versta¨rker misst die Intensita¨tsdif-
ferenz ∆I dieser Komponenten. Im Gegensatz zum Idealfall sind die Rechtecke jedoch
durch Lu¨cken getrennt und abgerundet. Die Lu¨cken ru¨hren daher, dass die Fassung der
Polarisatoren den Strahl abdeckt, wenn der Schwinger durch seine Ruhelage geht. Die
Rundungen werden dadurch verursacht, dass die Polarisatoren beim Schwingen um den
Aufha¨ngepunkt des Metallschwingers drehen. Der durch die Signalform verursachte Fehler
kann durch einen Korrekturfaktor beru¨cksichtigt werden, er ist aber bei exakter Justage
des Spektrometers nahe 1.
Das Magnetfeld wird durch einen nach seinem Erﬁnder benannten Bitter-Magneten der
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Abbildung 2.2: Aufbau des Tieftemperatur-Spektrometers. Erkla¨rung der Abku¨rzungen:
PID - proportional/integral/diﬀerential-Regelung, LHe - liquides Helium, XBO - Xenon-
Kurzbogenlampe.
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Abbildung 2.3: Skizze des Zweifeldpolarisators, auch Biegeschwinger genannt.
I
t
Abbildung 2.4: Zeitlicher Intensita¨tsverlauf hinter dem Zweifeldpolarisator. Gestrichelt
der ideale, durchgezogen der reale Intensita¨tsverlauf.
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HMFA erzeugt. Es handelt sich um einen Elektromagneten, der aus massiven Kupfer-
scheiben zusammengesetzt ist, um sehr große Stro¨me zu tragen. Die HMFA liefert eine
Leistung bis zu 5,4MW , was einem Maximalstrom von 20 kA entspricht. Aufgrund dieser
hohen Stro¨me wird der Magnet mit einem Durchﬂuss von 300 m3/h wassergeku¨hlt. Der
verwendete Magnet hat eine große Bohrung von 53,4 mm in der bei maximalem Strom
eine Flussdichte von 16,2 T entsteht.
In dem Magneten steckt der Durchﬂuss-Kryostat mit Probe. Um auf Fenster, die magneto-
optische Eﬀekte verursachen, zu verzichten, ist der Kryostat oﬀen mit dem Spektrometer
verbunden. Der Nachteil besteht darin, dass zum Abku¨hlen das gesamte Spektrometer
unter Hochvakuum ( 10−6 mbar) gesetzt werden muss. Ein Ku¨hlschild verhindert zusa¨tz-
lich, dass Restgase auf der Probe ausfrieren.
Als Monochromator dient ein Leiss-Doppelmonochromator, der je nach Spektralbereich
mit verschiedenen Prismen und Gittern betrieben wird. Der Detektor ist eine Si-Diode.
Die Konﬁguration des Spektrometers war so gewa¨hlt, dass Messungen von etwa 1 bis 5
eV mo¨glich waren.
2.2.2 Modifikationen des Kerr-Spektrometers
Ein Messen bei tiefen Temperatuten erfordert ein Vakuum von 10−6 mbar, um ein Be-
schlagen der Probe zu verhindern. Hierzu stand ein Turbopumpenstand zur Verfu¨gung.
Aufgrund des großen Volumens des Spektrometers, daher auch
”
Tonne“ genannt, dauer-
te das Einstellen dieses Drucks jedoch etwa zwei Tage. Ein Justieren des Spektrometers
von außen war nicht mo¨glich, es musste zum Justieren das Spektrometer geo¨ﬀnet und
somit belu¨ftet werden. Daher wurde die Turbomolekularpumpe durch eine wesentlich
saugsta¨rkere O¨ldiﬀusionspumpe ersetzt, die den Enddruck in wenigen Stunden erreicht.
Zusa¨tzlich wurden die abbildenden Hohlspiegel im Spektrometer u¨ber Drehdurchfu¨hrun-
gen von außen justierbar gemacht. Der Kryostat ist vom Rest des Spektrometers durch
ein Ventil abtrennbar, so dass jetzt zum Probenwechsel nur noch der Kryostat belu¨ftet
werden muss und der Druck im Spektrometer erhalten bleiben kann. Somit ist nunmehr
das Spektrometer innerhalb weniger Stunden messbereit und jederzeit justierbar.
Da antiferromagnetische Materialien mit stark temperaturabha¨ngiger Suszeptibilita¨t un-
tersucht werden sollten, wurde eine Temperatursteuerung aufgebaut, die es ermo¨glicht,
bestimmte Temperaturen anzufahren und konstant zu halten. Hierzu musste ein geeignetes
Thermometer gefunden werden, wobei die Schwierigkeit darin besteht, dass der elektrische
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Abbildung 2.5: Kalibrierkurve des Glas-Karbon-Widerstandsthermometers
”
Lake Shore
GCR1-1000“.
Widerstand der meisten Materialien magnetfeldabha¨ngig ist. Ein zuna¨chst getesteter Ge-
Widerstand erwies sich als vo¨llig ungeeignet, im Gegensatz zum Glas-Karbon-Widerstand
CGR1-1000 von Lake Shore. Er wurde im hauseigenen SQUID-Magnetometer kalibriert
(Abb. 2.5). Der Widerstand weist bei 5 T und 40 K weniger als 0,1 K Abweichung auf,
bei 12 T weniger als 0,5 K. Die Probe beﬁndet sich auf einen Kupfertra¨ger, in dem
in einer Bohrung das Widerstandsthermometer steckt, so dass Probe und Thermometer
thermischen Kontakt haben. Ebenfalls mit dem Probentra¨ger beﬁndet sich ein Heizwider-
stand in Kontakt, der von einer PID-Regelung gesteuert wird. Zusa¨tzlich wird u¨ber den
Heliumdurchﬂuss die Temperatur geregelt (Abb. 2.6).
Eine weiterer experimenteller Anspruch war, die Kerr-Elliptizita¨t in Abha¨ngigkeit von der
Polarisationsrichtung des einfallenden Lichts messen zu ko¨nnen. Daher mussten Vera¨nde-
rungen am Strahlengang vorgenommen werden. Abbildung 2.7 zeigt den Strahlengang vor
und nach der Modiﬁkation. In der alten Konﬁguration steht wegen der Teilpolarisation des
Monochromators vor dem Biegeschwinger ein Polarisator, der so eingestellt ist, dass die
waagerechte und die senkrechte Komponente der Polarisation gleich ist. Hinter dem Bie-
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Abbildung 2.6: Prinzipskizze der Temperatursteuerung. Die Regelung erfolgt u¨ber eine
Heizung und den Heliumdurchﬂuss, der an zwei Ventilen eingestellt werden kann.
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Abbildung 2.7: Links ist der alte Strahlengang zur Rotationsmessung, rechts der neue
Strahlengang dargestellt.
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geschwinger nach Reﬂektion an der Probe steht wiederum ein Polarisator, dessen Achse in
der Winkelhalbierenden der Achsen der Biegeschwingerpolarisatoren liegt (Abb 2.8). Ist
die Polarisationsachse nach der Reﬂektion nicht gedreht, ist die waagerechte Komponete
Ix und die senkrechte Iy gleich groß. Wird die Polarisation aber um ΘK gedreht, misst der
Lock-In-Versta¨rker eine Intensita¨tsdiﬀerenz ∆I = Ix − Iy. Mit der von einem Multimeter
gemessenen Gesamtintensita¨t I0 =
√
I2x + I
2
y la¨sst sich die Kerr-Drehung angeben:
Ix = I0 cos
2(π/4 + ΘK), Iy = I0 cos
2(π/4−ΘK) (2.3)
und mit cos2 x = 1
2
(1 + cos 2x) folgt
∆I = |Ix − Iy| = |I0
2
(1 + cos(π/2 + 2ΘK)− 1− cos(π/2− 2ΘK))| = |I0 sin(2ΘK)|(2.4)
⇒ ΘK = 1
2
arcsin(
∆I
I0
). (2.5)
Fu¨r kleine Winkel ist arcsin x ≈ x, und man erha¨lt die Kerr-Rotation:
ΘK ≈ ∆I
2I0
. (2.6)
Im neuen Strahlengang wird der Analysator durch den Zweifeldpolarisator ersetzt. Damit
hat man eine deﬁnierte lineare Polarisationrichtung des einfallenden Strahls, und das
Messverfahren ist weiterhin anwendbar. Ein weiterer Vorteil dieser Konﬁguration ist es,
dass man eine optische Komponente im Strahlengang weniger hat und somit Intensita¨t
gewinnt.
Um die Kerr-Elliptizita¨t zu messen, wurde hinter den Biegeschwinger ein Soleil-Babinet-
Kompensator (Abschnitt 1.2.5) in den Strahlengang gebracht. Dieser ist so eingestellt, dass
seine Hauptachse in der Winkelhalbierenden zwischen den Achsen des Biegeschwingers
ist und er eine Phasenverschiebung von 90◦ zwischen dem langsamen und dem schnellen
Strahl erzeugt. Somit produziert er in Kombination mit dem Biegeschwinger abwechselnd
rechts- und linkszirkular polarisiertes Licht. Dieses wird unterschiedlich stark von der
Probe reﬂektiert, und die Kerr-Elliptizita¨t ist dann [36]:
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Abbildung 2.8: Das einfallende Licht ist parallel zur Winkelhalbierenden der Polarisati-
onsachsen des Biegeschwingers polarisiert. Das reﬂektierte Licht ist um ΘK gedreht, der
Lock-In-Versta¨rker misst einen Intensita¨tsunterschied ∆I.
ηK =
ρ˜+ − ρ˜−
ρ˜+ + ρ˜−
. (2.7)
Dieser Ausdruck wird durch den Bruch (ρ˜+ + ρ˜−)/(ρ˜+ + ρ˜+) erweitert:
ηK =
ρ˜2+ − ρ˜2−
ρ˜2+ + ρ˜
2
− + 2ρ˜+ρ˜−
. (2.8)
Nun ist ρ˜2± = I±/I0, I0 = I+ + I−, ∆I = I+ − I− und bei kleinem magnetischen
Dichroismus I+ ≈ I−. Damit ergibt sich fu¨r kleine Kerr-Elliptizita¨ten
ηK ≈ ∆I
2I0
. (2.9)
Der Analysator vor dem Detektor kann bei diesem Aufbau entfernt werden. Mo¨chte man
allerdings auch die Elliptizita¨t nach deﬁnierter linearer Polarisationsrichtung des einfal-
lenden Lichts messen, kann man vor die Probe den Polarisator stellen und hinter die Probe
vor den Biegeschwinger den Kompensator einbauen (Abb. 2.9). Der Polarisator ist erneut
so einzustellen, dass er in der Winkelhalbierenden zwischen den Polarisationsachsen des
Biegeschwingers steht. Die Hauptachse des Kompensators stellt man parallel zur Polari-
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Abbildung 2.9: Links ist der alte Strahlengang zur Elliptizita¨tsmessung, rechts der neue
Strahlengang dargestellt.
sationsachse des Polarisators ein, aber die Phase verbleibt wie in der alten Konﬁguration
auf π/2. Nun misst man mit ∆I/2I0 die Elliptizita¨t. Dass dieser Aufbau funktioniert,
la¨sst sich mit dem Jones-Formalismus zeigen. Kleine Kerr-Winkel lassen sich schreiben
als:
EMO ≈
(
1
ΘK − iηK
)
. (2.10)
Nach der Multiplikation mit der Matrix EˆSB mit Θ = 0 und ∆ = π/2 ist der Polarisa-
tionszustand des Lichtes:
EMO′ = EˆSBEMO ≈
(
1
−ηK − iΘK
)
. (2.11)
Der Phasenschieber bewirkt also, dass das Licht nach dem Durchgang um den Winkel ηK
gegenu¨ber der Polarisationrichtung des einfallenden Lichts gedreht ist mit der Elliptizita¨t
ΘK . Hinter dem Kompensator steht der Biegeschwinger vor dem Detektor, so dass die
Elliptizita¨t als Rotation gemessen wird.
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2.2.3 Magnetische Charakterisierung
Vor Aufnahme der magnetooptischen Spektren wurden die Proben magnetisch charak-
terisiert. Dieses geschah mit einem SQUID-Magnetometer MPMS-5S von Quantum De-
sign. Das SQUID-Magnetometer misst magnetische Momente von 10−11 bis 10−3 Am2. Es
ko¨nnen Felder von -5 bis 5 T angelegt werden bei Temperaturen von 1.7 bis 400 K, mit
wahlweise installierbaren Ofen sogar bis 800 K.
Kapitel 3
Uranmononitrid (UN)
3.1 Das Materialsystem UN
Uranmononitrid besitzt wie die anderen Uranmonopniktide eine einfache NaCl-Struktur
mit der Gitterkonstanten a = 4, 890 A˚[57]. Unterhalb der Ne´el-Temperatur von TN = 53K
tritt eine magnetische Ordnung in einer antiferromagnetischen Typ I - Struktur auf
[58, 59, 60, 61]. In diesem Strukturtyp sind die Spins in ferromagnetischen Fla¨chen arran-
giert, die sich entlang 〈001〉 in der Sequenz +-+- abwechseln [62]. Uran hat als Element
die [Rn]5f 36d17s2-, Stickstoﬀ die [He]2p3-Konﬁguration. Wenn man zuna¨chst grob von
einem ionogenen Bild ausgeht, kann man annehmen, dass das 6d-Elektron und die 7s-
Elektronen die 2p-Schale des Stickstoﬀs absa¨ttigen und das Uran in einer 5f 3 bzw. in
spektroskopischer Schreibweise in einer 4I 9
2
Konﬁguration verbleibt. Nimmt man zusa¨tz-
lich an, 5f -Elektronen seien lokalisiert, wu¨rde daraus nach den Hund’schen Regeln ein
Sa¨ttigungsmoment µS von 3,3 µB folgen. Im Fall von zweiwertigem Uran im UN ergibt
sich ein 3H4-Grundzustand und µS = 3, 2µB. Durch Messungen des magnetischen Mo-
ments sind die zwei Konﬁgurationen also praktisch nicht unterscheidbar. XPS und UPS-
Messungen lieferten 2, 2± 0, 5 f -Elektronen nahe am Fermi-Niveau [63]. Das Experiment
liefert in der Tat jedoch ein Sa¨ttigungsmoment von nur µS = 0, 75µB [58]. Eine Ursache
fu¨r das kleine Moment ko¨nnen Kristallfeldaufspaltungen sein, die jedoch bei Photoemissi-
onsmessungen nicht beobachtet wurden. Eine andere Erkla¨rung kann ein eher itinerantes
Verhalten der 5f -Zusta¨nde sein. Diese Frage nach der Lokalisierung wird in der Literatur
widerspru¨chlich beantwortet.
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Tabelle 3.1: Absta¨nde der Uranatome dU−U und Sa¨ttigungsmomente µS, nach [24].
UN UP UAs USb
dU−U [A˚] 3,46 3,95 4,08 4,38
µS[µB] 0,75 2,0 2,24 2,82
Die Annahme itineranter 5f -Zusta¨nde wird durch die Kenntnis des Verhaltens der
schwereren Uranmonopniktide nahegelegt. Im schweren USb hat das Uran ein Moment
µS = 2, 82 [64], was sehr viel na¨her am Wert fu¨r das freie Ion liegt. Der kleinste Abstand
zwischen den Uranatomen im Antimonid betra¨gt dU−U = 4, 38 A˚, dadurch ﬁndet keine
starke U¨berlappung der 5f -Orbitale der einzelnen U -Atome statt. Mit leichter werdenden
Pniktid wir die U¨berlappung sta¨rker, die Lokalisierung der f -Elektronen nimmt ab, was
sich im kleiner werdenden magnetischen Moment a¨ußert. Das ist in Tabelle 3.1 festge-
halten. Der Abstand dU−U betra¨gt im UN 3, 46 A˚, was schon sehr nahe am Hill-Limit
(Abschnitt 1.3.4) liegt. Das la¨sst itinerante 5f -Zusta¨nde erwarten, was in Photoemissi-
onsmessungen besta¨tigt wird [65]. Photoelektronenspektroskopie an UN -Filmen zeigte
eine hohe 5f -Zustandsdichte am Fermi-Niveau, allerdings auch keine lokalisierten 5f -
Elektronen [66]. Dazu im teilweisen Widerspruch steht die Arbeit von Ito et al. [67]. Dort
wurden zwei nichtdispersive Ba¨nder nahe der Fermi-Energie EF gefunden, die dem 5f
2-
ﬁnal-state Multiplet zugeordnet werden, was eher fu¨r lokalisierte 5f -Zusta¨nde spricht.
In den letzten Jahren kam daher das alternative Szenario eines dualen Charakters der
5f -Zusta¨nde auf, erstmals beobachtet in verdu¨nnten US [20]. Hierbei gibt es sowohl itine-
rante 5f -Level als auch lokalisierte [20, 21, 22, 23]. Beim UN scheint einer dieser 5f -Level
na¨her an EF zu sein und so sta¨rker mit 6d(U) zu hybridisieren. Dadurch wird der gro¨ßte
5f -Anteil zur Elektronen-Zustandsdichte verursacht, was sich in einem großen Beitrag zur
speziﬁschen Wa¨rme wiederspiegelt (γ(0) = 50 mJ/K2mol) [68].
Wie man sieht, sind mit der elektronischen Struktur von UN einige interessante Fragestel-
lungen verbunden. Zur Untersuchung der Bandstruktur sind neben der Photoelektronen-
spektroskopie, die nur Informationen u¨ber besetzte Zusta¨nde liefert, besonders optische
und magnetooptische Messungen, die auch die unbesetzten Zusta¨nde beru¨cksichtigen, ge-
eignet. Die meisten Uranmonopniktide wurden optisch und magnetooptisch untersucht
[5, 24, 69]. UN wurde allerdings ausgelassen, es existieren lediglich optische Untersuchun-
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Abbildung 3.1: Diagonalelemente der optischen Leitfa¨higkeit von einkristallinem UN bei
Raumtemperatur, gemessen durch Ellipsometrie. Auch dargestellt ist der Fit eines Drude-
Lorentz-Modells.
gen an polykristallinem UN [70]. In dieser Arbeit wird einkristallines UN optisch von 1
bis 32 eV und magnetooptisch von 1 bis 5 eV untersucht, um die elektronische Struktur
festzustellen. Zur elektronischen Struktur existieren Bandstrukturrechnungen, die zum
Vergleich herangezogen werden [71, 72].
3.2 Messungen und Diskussion
3.2.1 Optische Eigenschaften
Es wurde mit Hilfe von Ellipsometrie die optische Leitfa¨higkeit von poliertem, einkristal-
linem UN bei Raumtemperatur bestimmt. Im Energiebereich von 1 bis 10 eV ist diese
in Abbildung 3.1 dargestellt. Wie in Abschnitt 2.1.1 beschrieben, geschah dieses oberhalb
von etwa 4,5 eV am VUV-Ellipsometer am BESSY II in Berlin.
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Betrachtet man in Abb. 3.1 den Realteil σ1xx, d.h. den absorptiven Teil, fallen mehrere
Strukturen auf. Man beobachtet einen Anstieg von σ1xx zu niedrigen Photonenenergien bei
1 eV , eine breite Schulter um 4 eV , einen Peak bei ca. 7 eV und einen weiteren Anstieg
bei 10 eV , der also auf eine weitere Absorption oberhalb von 10 eV deutet. Diese be-
obachteten Strukturen sollen optischen U¨berga¨ngen zugeordnet werden. Um dieses auch
quantitativ machen zu ko¨nnen, wurde ein Drude-Lorentz-Modell angepasst (Gln. 1.19,
1.20). Dieses beru¨cksichtigt einen Drude-Oszillator fu¨r die freien Elektronen des Halbme-
talls UN , und vier Lorentz-Oszillatoren fu¨r die beschriebenen Absorptionen. Es ist auch
mo¨glich, ein solches Modell an eine Reﬂektionsmessung anzuﬁtten, was aber aufgrund des
oben beschriebenen Informationsverlustes weitaus unsicherer ist. Da hier aber die komple-
xe optische Leitfa¨higkeit gemessen wurde, wird auch das Modell sowohl an den Realteil als
auch den Imagina¨rteil gleichzeitig angepasst und somit die Verla¨sslichkeit des Fits erheb-
lich erho¨ht. Trotzdem hat man eine große Anzahl von Parametern und es empﬁehlt sich,
Annahmen zu machen. Interessant sind hier die U¨bergangsenergien ~ωj, -sta¨rken fj und
-da¨mpfungen γj. Angenommen dagegen wird eine Plasmafrequenz von ~ωP = 6, 87 eV .
Dieser Wert ergibt sich wenn man vereinfacht von einem Leitungselektron pro Uranatom
ausgeht - die anderen werden als lokalisiert betrachtet. Es beﬁnden sich 4 Uranatome in
der Einheitszelle, womit sich eine Elektronenkonzentration von N = 4/(4, 89A˚)3 ergibt.
Fu¨r die eﬀektive Masse m∗ wird ebenfalls vereinfacht die Masse des freien Elektrons ver-
wendet. Nach Gl. 1.18 berechnet sich aus N undm∗ die sogenannte nackte Plasmafrequenz
zu ~ωP = 6, 87 eV .
Das Ergebniss des Fits ist ebenfalls in Abb. 3.1 und in Tabelle 3.2 dargestellt. Auch wird
in dieser Tabelle schon auf die Identiﬁzierung der Anregungsenergien ~ωj vorgegriﬀen,
die Diskussion folgt in Abschnitt 3.2.4. Wie man in der Abb. 3.1 sieht, passt sich die
Modellfunktion gut der Messung an. Anhand der Fitparameter la¨sst sich das quantitativ
nachvollziehen: die Summe der Oszillatorsta¨rken fj sollte die Anzahl der an U¨bergangen
beteiligten Elektronen sein. In diesem Fall sind es neun, drei f -Elektronen von Uran und
sechs p-Elektronen vom Stickstoﬀ. Das angepasste Modell liefert
∑
fj = 7, 60, was nah
an 9 ist. Der Grund fu¨r die Abweichung ist, dass bis 10 eV noch nicht alle optischen
U¨berga¨nge erfasst wurden. Das zeigt auch der Wert εopt = 1, 5 an. Er sollte eins sein,
wenn keine optischen U¨berga¨nge bei hohen Energien mehr folgten.
Das Erwarten weiterer U¨berga¨nge und das explizite Vorraussagen einer Absorption et-
was u¨ber 10 eV - das Modell liefert 11,1 eV - machen es erforderlich, die Messung der
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Tabelle 3.2: Resultate der Anpassung des Drude-Lorentz-Modell an die optische Leitfa¨hig-
keit von UN (vgl. Abb 3.1). Aus [73].
Drude j = 1 j = 2 j =3 j = 4
~ωj[eV ] 0 1,0 3,79 7,12 11,1
fj 0,43 0,57 1,57 1,59 3,44
~γj[eV ] 10,1 0,75 4,50 3,64 4,78
U¨bergang - f → d pd→ f p→ dt2g p→ deg
ε0 = 1, 50 ~ωP = 6, 87 eV
∑
j fj = 7, 60
optischen Leitfa¨higkeit oberhalb von 10 eV fortzusetzen. Abb. 3.3 (S. 63) zeigt den ab-
sorptiven Teil der optischen Leitfa¨higkeit von 1 bis 32 eV . Die Messwerte von 1 bis 10 eV
in dieser Graphik sind dieselben, die auch in Abb. 3.1 zu sehen sind. Im Bereich 10 bis
15 eV war es aufgrund zu geringer Intensita¨t vom Monochromator am BESSY II leider
nicht mo¨glich, zuverla¨ssige Ergebnisse zu bekommen, im Gegensatz zum Bereich 15 bis
32 eV . In Abb. 3.3 ist zwischen 10 und 15 eV ein vermuteter Verlauf eingetragen. Der
fehlende Anschluss der Messung bei hohen Energien an den niederenergetischen Bereich
macht eine besondere U¨berpru¨fung der Messdaten von 15 bis 32 eV erforderlich. Dieses
kann durch Betrachtung der ellipsometrischen Winkel in Abb. 3.2 geschehen. Diese zei-
gen Kramers-Kronig-Konformita¨t, was fu¨r eine korrekte Messung spricht. Eine besonders
elegante U¨berpru¨fung wa¨re eine Rekonstruktion der fehlenden Daten durch
”
Raten“ des
Verlaufs, anschließender Kramers-Kronig-Transformation des Gesamtspektrums und Ver-
gleichen des berechneten Spektrums mit dem gemessenen. Der
”
geratene“ Verlauf muss
dazu aber sehr genau mit dem realen, unbekannten u¨bereinstimmen. Die bisherigen Ver-
suche haben daher noch zu keinem zufriedenstellenden Ergebnis gefu¨hrt. Somit bleibt der
genaue Nachweis der Anregungsenergie der oberhalb von 10 eV beﬁndlichen Absorpti-
on noch oﬀen. Jedoch zeigt sich im Spektrum zwischen 20 und 24 eV eine sehr breite
Struktur. In Abb. 3.3 wurde bereits eine Zuordnung zu einem elektronischen U¨bergang
vollzogen, die Begru¨ndung folgt in Abschnitt 3.2.4, wenn die Ergebnisse der magnetoopti-
schen Untersuchungen gezeigt sind. In der Literatur [70] existieren Messungen von σ1xx an
polykristallinem UN (Abb. 3.4, S. 63). Der Vergleich der eigenen Messung am einkristal-
linen mit der Literaturmessung am polykristallinem Material zeigt, dass der Betrag von
σ1xx oberhalb von 15 eV beim Einkristall kleiner ist, und dass beim Einkristall die Struk-
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tur bei ca. 7 eV als scharfer Peak zu erkennen ist, wa¨hrend sie beim weniger perfekten
polykristallinen UN nur als Schulter sichtbar ist. In [70], wo ebenfalls zur quantitativen
Auswertung der Spektren die freie Elektronenmasse angenommen wird, ist angegeben,
dass bis 11 eV eﬀektiv 4,4 Elektronen zu den optischen Anregungen beitragen, also we-
niger als der hier bestimmte Wert von 7,6. Die intrinsischen elektronischen Eigenschaften
scheinen sich also in den optischen Messungen an einkristallinem UN besser widerzuspie-
geln als in denen an polykristallinem UN .
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Abbildung 3.2: Ellipsometrische Winkel der in Abb. 3.3 gezeigten Messung bei hohen
Energien.
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Abbildung 3.3: Realteil von σ˜xx von 1 bis 32 eV . Die blaue Linie von 10 bis 15 eV ist der
vermutete Verlauf der optischen Leitfa¨higkeit.
Abbildung 3.4: Realteil der optischen Leitfa¨higkeit σ1xx von polykristallinem UN , aus
[70].
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3.2.2 Magnetische Charakterisierung
Vor der angesprochenen magnetooptischen Untersuchung ist eine magnetische Charakteri-
sierung unerla¨sslich. Abb. 3.5 zeigt eine temperaturabha¨ngige Messung des magnetischen
Moments eines UN -Einkristalls. Das Maximum des magnetischen Momentes liegt etwas
Abbildung 3.5: Magnetisches Moment von einem UN -Einkristall in Einheiten von µB/U-
Atom u¨ber der Temperatur. Das Magnetfeld von 1 T ist parallel zur [100]-Richtung an-
gelegt. Die durchgezogene Linie stellt die Anpassung eines Curie-Weiss-Gesetzes dar.
u¨ber 50 K, was mit der Ne´el-Temperatur TN = 53 K aus der Literatur u¨bereinstimmt
[58, 74, 75, 59, 60, 61]. Den Messwerten oberhalb TN wurde ein modiﬁziertes Curie-Weiss-
Gesetz gema¨ß Gl. 1.80 angepasst. Der Fit ergibt einen temperaturunabha¨ngigen Anteil
von m0 = 3,21·10−4 µB, einen paramagnetische Curie-Temperatur von θP = -251 K und
aus der Curie-Konstante la¨sst sich ein eﬀektives Moment von µeff = 2,69 µB ableiten. Die
Literatur liefert unterschiedliche Werte fu¨r θP und µeff : in [75, 59] wird von µeff = 2,93
µB bei θP = -250 K berichtet, Raphael und de Novion fanden µeff = 2,80 µB und θP =
-270 K [74]. In a¨lteren Untersuchungen wurde µeff = 3,1 µB und θP = -325 K ermittelt
(vgl. [76]. Die zitierten Werte wurden allerdings an polykristallinen Proben bestimmt. Die
in dieser Arbeit ermittelten Werte fu¨r einkristallines UN sind in U¨bereinstimmung mit
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den Studien von du Plessis und van Doorn, die ebenfalls Einkristalle untersuchten und
µeff = 2,66 µB und θP = -247 K angaben [60]. Somit ist das gemessene eﬀektive Moment
ein Indiz fu¨r die kristalline Qualita¨t der Probe.
Die wesentlichsten Messungen des magnetooptischen Kerr-Eﬀektes, der proportional zur
Magnetisierung ist, werden nahe des Maximums bei 54 K im paramagnetischen Regime
stattﬁnden. Das Messen in der paramagnetischen Phase ist sicherer, weil dort die A¨nde-
rung der Magnetisierung bei kleiner Temperatura¨nderung relativ klein ist, wa¨hrend die
A¨nderung der Magnetisierung im antiferromagnetischen Bereich mit der Temperatur sehr
groß ist. Desweiteren ist die Magnetisierung bzw. das magnetische Moment bei 54 K
in Abha¨ngigkeit vom Feld interessant. Dieses zeigt Abb. 3.6. Das verwendete SQUID-
Magnetometer la¨sst nur Felder bis 5 T zu, jedoch wurden fu¨r die Kerr-Messungen Felder
bis 8,2 T verwendet. Durch Extrapolation der Kurve in Abb. 3.6 ergeben sich 0,046 µB
pro U-Atom bei 8,2 T .
Abbildung 3.6: Magnetisches Moment von einem UN -Einkristall in Einheiten von µB/U-
Atom u¨ber dem Feld, welches parallel zur [100]-Richtung angelegt ist.
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3.2.3 Magnetooptischer Kerr-Effekt
Wie im vorangegangenen Abschnitt erkla¨rt, wurde zuerst der Kerr-Eﬀekt bei 54 K und
8,2 T bestimmt, um mo¨glichst große Winkel zu messen. Dieses ist in Abb. 3.7 dargestellt.
Es ergeben sich Kerr-Winkel von bis zu 0,2◦. Die Kramers-Kronig-Relation besagt, dass
Abbildung 3.7: Kerr-Rotation und -elliptizita¨t von einkristallinem UN bei 8,2 T und 54
K mit parallel zur [100]-Richtung angelegtem Magentfeld.
normalerweise der eine Teil des komplexen Kerr-Eﬀektes maximal ist, wenn der andere
Null ist. Damit kann man eine Messung auf ihre Selbstkonsistenz u¨berpru¨fen. In dieser
Messung ist das der Fall, exakt bei 1,4 und 3,7 und in etwa bei 3,4 eV . Die Diskussi-
on des magnetooptischen Signals sollte anhand der Nichtdiagonalelemente der optischen
Leitfa¨higkeit σ˜xy erfolgen, die sich aus dem Diagonalelementen σ˜xx und dem komplexen
Kerr-Eﬀekt nach den Gln. 1.50 und 1.51 berechnen. Man beobachtet eine große, relativ
schmale Struktur nahe 1 eV und eine vom Betrag kleinere, aber breite Struktur. Ver-
gleicht man mit den Diagonalelementen σ˜xx in Abb. 3.1, sind die beiden Strukturen mit
den Absorptionen bei 1,0 eV und 3,79 eV in σ˜xx in Zusammenhang zu bringen. Da diese
Absorptionen magnetooptisch aktiv sind, muss man schließen, dass an ihnen spinpolari-
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sierte Zusta¨nde beteiligt sind, d.h. 5f -Zusta¨nde. Sogenannte
”
ﬁngerprints“, das sind eine
Art von Unterstrukturen die von einer Aufspaltung der fn−1-Endzusta¨nden herru¨hren,
beobachtet man im Kerr-Spektrum nicht. Diese wu¨rden auf lokalisierte f -Zusta¨nde deu-
ten. In Abb. 3.9 ist neben der Rotationsmessung im paramagnetischen Bereich bei 54
Abbildung 3.8: Nichtdiagonalelemente der optischen Leitfa¨higkeit von einkristallinem UN
bei 8,2 T und 54 K mit parallel zur [100]-Richtung angelegtem Magnetfeld.
K auch eine Messung im antiferromagnetischen Bereich bei 40 K dargestellt. Das Ent-
stehen neuer Strukturen, verursacht durch das Einsetzen der magnetischen Ordnung, ist
nicht zu beobachten. Die Strukturen sind durch das starrere Spingitter und die kleinere
Magnetisierung kleiner geworden.
3.2.4 Interpretation
Nun werden die gewonnenen Informationen aus den optischen und magnetooptischen In-
formationen gesammelt und bezu¨glich der elektronischen Struktur interpretiert. Kehrt
man zum im Abschnitt 3.1 dargelegten groben, ionogenen Bild zuru¨ck, muß man anneh-
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Abbildung 3.9: Kerr-Rotation von UN-Einkristallen bei 54 K (vgl. Abb.3.7) und 40 K.
men dass die 2p(N)-Zusta¨nde gefu¨llt sind und somit unterhalb der Fermi-Energie EF
liegen. Die 5f(U)-Zusta¨nde sind nur teilweise gefu¨llt und liegen somit um EF . In diesem
einfachen Modell sind die 6d(U)-Zusta¨nde unbesetzt und oberhalb EF . In realistischerer
Betrachtung ist aber zu erwarten, dass es f−d Hybridisierungseﬀekte gibt, wie es auch in
den Uranpniktiden beobachtet wurde [24]. Das hat zur Folge, dass es eine Anzahl besetz-
ter 6d(U)-Zusta¨nde unterhalb EF gibt und die Anzahl der 5f -Elektronen von 3 auf 2,2 ±
0,5 [63] reduziert ist. Desweiteren ist im oktaedrischen Kristallfeld von einer Aufspaltung
der 6d in eg- und t2g-Unterba¨nder auszugehen.
Weil die Absorptionen bei 1,0 und 3,79 eV große Beitra¨ge zu σ˜xy liefern, ist davon auszu-
gehen, dass an ihnen 5f -Zusta¨nde beteiligt sind. So kann 1,0 eV die Anregungsenergie von
besetzten 5f(U)-Zusta¨nden in unbesetzte 6dt2g(U) sein und 3,79 eV die von besetzten,
hybridisierten 6d(U)-Zusta¨nden in unbesetze 5f(U). Konsequenterweise kommen dann
bei 7,12 eV und 11,1 eV die U¨berga¨nge 2p(N) → 6dt2g(U) und 2p(N) → 6deg(U). Diese
Zuordnungen sind auch in der Tab. 3.2 und in Abb. 3.3 dargestellt. Zusa¨tzlich ist in Abb.
3.10 eine Skizze der Bandstruktur von UN gezeichnet. Es wurde allerdings auch zwischen
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Abbildung 3.10: Skizze der Zustandsdichte von einkristallenem UN , gewonnen aus den
optischen und magnetooptischen Untersuchungen. Die etwa 19 eV unter EF liegenden
6p(U)-Zusta¨nde sind nicht eingezeichnet.
20 und 24 eV eine sehr breite Struktur gemessen. Diese breite Struktur kann eine U¨ber-
lagerung von zwei kleineren Strukturen sein, denen man U¨berga¨nge aus tiefer im Atom
liegenden Orbitalen zuordnen kann, na¨mlich 6p(U) → 6dt2g(U) und 6p(U) → 6deg(U).
Das heißt, dass die 6p(U)-Orbitale energetisch etwa 19 eV unterhalb von EF liegen.
Es liegt nahe, die optischen Eigenschaften von UN mit denen von CeN zu vergleichen. Es
ist bekannt, dass sich die optische Leitfa¨higkeit von CeN stark mit denen der schwereren
Uranpniktide UAs und USb a¨hnelt [77], siehe Abb. 3.11. CeN ist eine sogenannte
”
in-
termediate valent“ Seltenen Erden Verbindung. Ce hat die Grundzustandskonﬁguration
[Xe]4f 26s2, so dass das Ce im Nitrid ein Valenzelektron beha¨lt. Schoenes bestimmte, dass
ein Anteil von 0,52 Elektronen f -Zusta¨nde besetzen, der restliche Anteil d-Zusta¨nde [77].
Der in der Abb. 3.11 mit B bezeichnete Peak in der optischen Leitfhigkeit von CeN wird
bei den Uranpniktiden nicht beobachtet, denn er ru¨hrt von einem U¨bergang aus den be-
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Abbildung 3.11: Realteile der optischen Leitfa¨higkeiten von der
”
intermediate valent“
Seltenen-Erden Verbindung CeN und der Uranpniktide UAs und USb. Aus [77].
sagten besetzten d-Zusta¨nde in unbesetzte f -Zusta¨nde. Der mit A markierte Peak ist der
bei UN bei 1,1 eV gefundene f → d-U¨bergang. In [78] wurde ein Drude-Lorentz-Modell
der optischen Leitfa¨higkeit von CeN angepasst und interpretiert, die Ergebnisse sind in
Tabelle 3.3 u¨bernommen. Bandstrukturrechnungen von Pickett und Klein [79] stimmen
gut mit dieser Interpretation u¨berein. Es fa¨llt auf, dass die hier bestimmte elektronische
Struktur von UN der aus der Literatur bekannten von CeN sehr a¨hnelt, von der
”
inter-
mediate valent“ Natur des Lanthanidpniktids abgesehen. Dass bei CeN die Summe der
Oszillatorsta¨rken fj 5,87 betra¨gt und bei UN 7,60, korrespondiert gut der Tatsache, dass
im letzteren System zwei Elektronen mehr pro Formeleinheit vorhanden sind.
Es wurde also eine Kristallfeldaufspaltung von 4 eV des 6d(U)-Bandes gefunden. Im UAs
betra¨gt die Kristallfeldaufspaltung dagegen 3 eV [5]. UN hat eine kleinere Gitterkon-
stante als UAs, deswegen ist eine gro¨ßere Aufspaltung zu erwarten. Das Verha¨ltnis der
Aufspaltungen in den beiden Verbindungen betra¨gt 1,33. Fu¨r d-Elektronen gilt fu¨r die
Kristallfeldaufspaltung 10Dq im kubischen Gitter [80]
10Dq ∝ 5
3
〈r4〉
R5
. (3.1)
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Tabelle 3.3: Ergebnisse und Interpretation eines Drude-Lorentz-Modells an die optische
Leitfa¨higkeit von CeN (Abb. 3.11), entnommen aus [78].
Drude j = 1 j = 2 j =3 j = 4 j = 5
~ωj[eV ] 0 1,1 1,93 3,8 8,1 11,0
fj 0,33 0,125 0,27 0,59 2,85 1,7
~γj[eV ] 0,4 0,7 0,66 1,9 3,5 5,0
U¨bergang - d→ f f → d pd→ f p→ dt2g p→ deg∑
j fj = 5, 87
Dabei ist r der Radius des d-Orbitals und R der Abstand zum Liganden. Der Abstand
zum Liganden ist gleich der halben Gitterkonstante, also (4,89 A˚/2) fu¨r UN und (5,77
A˚/2) [24] fu¨r UAs. Aus [81] la¨sst sich ein Radius des 6d-Orbitals von 1,27 A˚ entneh-
men, jedoch fu¨r die Konﬁguration (5f 36d27s1). Benutzt man diesen Wert fu¨r das Uran
in UN und USb, was die Annahme impliziert, dass die 6d-Orbitale nicht bzw. auf die
gleiche Weise in beiden Uranpniktiden verformt werden, bekommt man aus Gl. 3.1 ein
Gro¨ßenverha¨ltnis der Kristallfeldaufspaltungen von 2,3, d.h. es sollte im UN eine weitaus
gro¨ßere Aufspaltung geben. Da aber UN keine ionogene Verbindung ist, besonders aber
die 6d-Elektronen an der Bindung zum Stickstoﬀ beteiligt sind und eine teilweise Hybri-
disierung der 6d mit den 2p bzw 4p erwartet wird, sollten die 6d-Orbitale verzerrt werden.
Das Verha¨ltnis r(UAs)/r(UN) geht jedoch mit der vierten Potenz in die Abscha¨tzung ein
und verursacht so eine große Unsicherheit. Wenn man vermutet, r(UAs)/r(UN) etwa so
groß wie das Verha¨ltnis der Bindungsla¨ngen zum Liganden ist, bekommt ein Verha¨ltnis
von 1,2 der Kristallfeldaufspaltungen, was schon etwas na¨her am beobachteten liegt.
Die 2p(N)-Zusta¨nde liegen energetisch etwas tiefer als bei USb und UAs [5], und tiefer
als die theoretischen Berechnungen von [71, 72] voraussagen. Jedoch sprechen auch Ito
et al. [67] davon, dass die p-Ba¨nder breiter sind und tiefer liegen als in USb. Die ener-
getische Lage von Zusta¨nden ist auch mit ihrer ra¨umlichen Lage verbunden. Da aber
2p(N)-Zusta¨nde mit 6d(U)-Zusta¨nden hybridisieren und letztere vermutlich auch deswe-
gen ra¨umlich verzerrt werden, kann im UN ein Zusammenhang zwischen den energetisch
in Bezug auf USb und UAS tief liegenden 2p(N)-Zusta¨nden und der nicht aus einfachen
Annahmen folgenden Gro¨ße der Kristallfeldaufspaltung bestehen. Was die 5f -Zusta¨nde
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betriﬀt, weist diese Arbeit auf schmale Ba¨nder hin. Es wurden keine Anzeichen von lo-
kalisierten f -Zusta¨nden gefunden, die sich in den magnetooptischen Spektren als
”
ﬁnger-
prints“ von fn−1-Endzusta¨nden zeigen. Die 5f -Zusta¨nde sind stark mit den 6d(U) und
diese mit den 2p(N) hybridisiert, was auch mit Resultaten aus inelastischer, magnetischer
Neutronenstreuung u¨bereinstimmt [82].
Kapitel 4
UPtGe
4.1 Das Materialsystem UPtGe
Wa¨hrend UN von seiner Kristall- und Spinstruktur her ein recht einfaches Material ist, ist
UPtGe sehr kompliziert. So wurde die Art der Kristallstruktur u¨ber lange Zeit diskutiert.
Zuna¨chst wurde eine CeCu2 oder eine T iNiSi-Struktur vermutet [25, 26, 27]. Mittlerwei-
le geht man von einer orthorhombischen, nichtzentrosymmetrischen EuAuGe-Struktur
(Imm2, Raumgruppe 44) mit zwei verschiedenen Uranpla¨tzen aus [28]. Die Gitterkon-
stanten sind a = 4, 33 A˚, b = 7, 19 A˚ und c = 7, 52 A˚ [83]. Die Uranatome auf den beiden
verschiedenen Pla¨tzen haben unterschiedliche Bindungsla¨ngen (vgl. Abb. 4.4) zu ihren
Liganden, womit auch unterschiedliche Hybridisierungsgrade verbunden sind, aber auch
zwei verschiedene magnetische Momente. Die Sa¨ttigungsmomente betragen im Durch-
schnitt - die Momente sind anisotrop - mS(U1) = 1, 22 µB und mS(U2) = 1, 39 µB [27].
Wa¨hrend die Pt- und die Ge-Atome entlang b
”
wie an einer Perlenschnur aufgereiht“
erscheinen, verla¨uft die U -Kette
”
Zick-Zack“-fo¨rmig entlang b (Abbn. 4.1 und 4.3). Die
Positionen der Atome im UPtGe-Gitter wurde der Ro¨ntgenanalyse von Mannix et al. [28]
entnommen und sind in der Tabelle 4.1 zusammengefasst.
Ebenso interessant ist die magnetische Struktur. A¨hnlich wie Urannitrid hat UPtGe eine
Ne´el-Temperatur von 50 K [85]. Jedoch liegt bei UPtGe eine inkommensurable, zykloida-
le Spinstruktur mit Ausbreitungsrichtung parallel zur a-Richtung vor [27, 28]. Die Spins
liegen in der ac-Ebene. In dieser Ebene sind die Uranatome in tetragonaler Form ange-
ordnet, wie man in der Abb. 4.3 sehen kann, was zu einer Frustration der Spins fu¨hrt,
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Abbildung 4.1: Kristallstruktur von UPtGe nach Ro¨ntgenanalyse von [28]. Die U1, U2,
Pt und Ge-Pla¨tze sind als gru¨ne, rote, graue und blaue Kugeln dargestellt. Diese Graphik
wurde mit
”
Balls + Sticks“ [84] erstellt.
Tabelle 4.1: Relative Positionen der Atome in der UPtGe-Einheitszelle (a = 4,32 A˚, b =
7,17 A˚, c = 7,50), nach Ro¨ntgendaten von Mannix et al. [28].
Atom Position (x,y,z)
U1 (0, 0, 0.625)
U2 (0, 1/2, 0.688
Pt (0, 0.720, 0.328)
Ge (0, 0.221, 0.002)
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Abbildung 4.2: Kristallstruktur von UPtGe, Blick auf die ab-Ebene. Die U1, U2, Pt und
Ge-Pla¨tze sind als gru¨ne, rote, graue und blaue Kugeln dargestellt. Diese Graphik wurde
mit
”
Balls + Sticks“ [84] erstellt.
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Abbildung 4.3: Kristallstruktur von UPtGe, Blick auf die ac-Ebene. Die U1, U2, Pt und
Ge-Pla¨tze sind als gru¨ne, rote, graue und blaue Kugeln dargestellt. Diese Graphik wurde
mit
”
Balls + Sticks“ [84] erstellt.
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Abbildung 4.4: Kristallstruktur von UPtGe, Blick auf die bc-Ebene. Die U1, U2, Pt und
Ge-Pla¨tze sind als gru¨ne, rote, graue und blaue Kugeln dargestellt. Diese Graphik wurde
mit
”
Balls + Sticks“ [84] erstellt.
78 Kapitel 4. UPtGe
wodurch die komplexe Struktur zustande kommt. Bemerkenswert ist auch, dass bei sehr
hohen Feldern u¨ber 20 T metamagnetische U¨berga¨nge beobachtet wurden [26].
Die magnetischen und elektrischen Eigenschaften von UPtGe sind anisotrop, wobei je-
weils die Anisotropie innerhalb der ac-Ebene klein ist und die Anisotropie zwischen der
b-Achse und der ac-Ebene groß ist (Abb. 4.5) [29]. Unterhalb von TN tritt ein lokales
Widerstandsmaximum auf. Dieses Widerstandsmaximum kann die Folge einer Neufor-
mierung der Brillouinzone beim Einsetzen der magnetischen Ordnung und einer damit
verbundenen Abnahme der Ladungstra¨gerzahl sein. Bei noch kleinerer Temperatur steigt
der Widerstand entlang a und c Richtung 0 K an, wa¨hrend er parallel zu b abnimmt,
wie man es fu¨r ein Metall erwarten wu¨rde. Die Begru¨ndung hierfu¨r ist, dass sich in der
ac-Ebene die zykloidale Spinstruktur ausbildet, die jedoch zum chemischen Gitter inkom-
mensurabel ist und somit verhindert, dass die Ladungstra¨ger in der ac-Ebene ein peri-
odisches Potential spu¨ren. Entlang der b-Richtung sorgt die
”
zick-zack“-fo¨rmige U -Kette
fu¨r ein periodisches Potential [29]. Fu¨r den ansteigenden Verlauf des Widerstandes von
Raumtemperatur bis etwa 100 K wird in der Literatur ein Kondo-Eﬀekt verantwortlich
gemacht [29]. Auch der Magneto-Widerstand und die Thermokraft sind anisotrop [29].
Was die magnetische Suszeptibilita¨t und das eﬀektive magnetische Moment betreﬀen, un-
terscheiden sie sich parallel zu a und zu c nur leicht. Die Suszeptibilita¨t bei TN betra¨gt fu¨r
die c-Achse χ ≈ 1, 2 · 10−2 emu/mol und das eﬀektive Moment µeff = 2, 67 µB, fu¨r die a-
Richtung jeweils etwas weniger, χ ≈ 1, 1 ·10−2 emu/mol und µeff = 2, 66 µB. Die b-Achse
ist dagegen die magnetisch harte Achse mit χ ≈ 0, 3 · 10−2 emu/mol und µeff = 2, 66 µB
[29].
Aufgrund der anisotropen elektrischen und magnetischen Eigenschaften von UPtGe ist
auch mit einer optischen Anisotropie zu rechnen. In den magnetooptischen Gro¨ßen soll-
ten sich sowohl die magnetische als auch die optische Anisotropie zeigen. Die anisotro-
pen optischen und magnetooptischen Eigenschaften von UPtGe-Einkristallen wurden in
Abha¨ngigkeit von der Kristallausrichtung zum elektrischen Feld des Lichts und evtl. dem
a¨ußeren Magnetfeld bestimmt. Hieraus wurde wie in vorangegangenen Abschnitt ein Sche-
ma der elektronischen Struktur abgeleitet. Berechnungen der Bandstruktur von UPtGe
sind in der referierten Literatur dem Wissen des Autors zufolge noch nicht vorhanden.
Erste Ergebnisse von theoretischen Untersuchungen gibt es von Samsel-Czeka la und Troc´
[30]. Die vorliegende experimentelle Bestimmung der elektronischen Struktur kann eine
Bandstrukturrechnung u¨berpru¨fen.
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Abbildung 4.5: Der von Troc´ et al. bestimmte speziﬁsche Widerstand von UPtGe parallel
zu den drei Kristallrichtungen. Aus [29].
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4.2 Messungen und Diskussion
4.2.1 Magnetische Charakterisierung
Fu¨r diese Untersuchungen standen drei UPtGe-Einkristalle zur Verfu¨gung. Sie hatten je-
weils eine polierte Fla¨che, an der optische Messungen mo¨glich waren. In diesen Fla¨chen
lagen jeweils zwei Kristallachsen. Die anisotropen magnetischen Eigenschaften von UPtGe
sind aus der Literatur bekannt [29], so dass mit Hilfe von Magnetisierungsmessungen eine
Identiﬁkation der Kristallachsen und eine Kristallorientierung mo¨glich war. Hierzu wurde
die temperaturabha¨ngige Magnetisierung jedes Einkristalls mit jeder der drei mo¨glichen
Kristallachsen-Orientierungen zum a¨ußeren Feld von 0,1 T bestimmt. Das ist in der Abb.
4.6 dargestellt. Man sieht, dass die Magnetisierung fu¨r B ‖ c am gro¨ßten ist und fu¨r B ‖ a
nur etwas kleiner, wa¨hrend b die harte Achse ist. Fu¨r jeden Kristall wurde die Magnetisie-
rung auf ihren ho¨chsten Wert normiert, um einen besseren Vergleich der Ergebnisse der
Kristalle mit ihren unterschiedlichen Massen zu ermo¨glichen. Die entsprechenden Kurven
der Proben gleichen sich, was einerseits zeigt, dass diese Methode der Probenorientierung
geeignet ist und andererseits, dass die Proben von guter kristalliner Qualita¨t sind. Die
kristalline Qualita¨t wurde auch mit Hilfe einer Laue-Kamera besta¨tigt. Quantitativ wur-
de die Kristallorientierung durch das Anpassen von modiﬁzierten Curie-Weiss-Gesetzen
u¨berpru¨ft. In Tabelle 4.2 sind die einzelnen paramagnetischen Curie-Temperaturen θP
gegenu¨bergestellt. Fu¨r die Kristallachsen a und c entsprechen sie sich fu¨r die drei Kri-
stalle jeweils sehr gut, nur fu¨r b gibt es gro¨ßere Abweichungen. Dies liegt jedoch an dem
sehr ﬂachen Verlauf der Magnetisierungskurve oberhalb TN , wodurch kleine numerische
Abweichungen beim Fitten zu großen Abweichungen fu¨hren, wenn man den Schnittpunkt
der 1/M(T )-Kurve mit der Abszisse bildet. Die Literaturwerte [29] fu¨r θP betragen -22,8
K fu¨r a, -350 K fu¨r b, -15,1 K fu¨r c und -24 K fu¨r polykristallines UPtGe.
4.2.2 Optische Eigenschaften
An jedem der UPtGe-Einkristalle wurden optische Messungen durchgefu¨hrt. Dabei wurde
der elektrische Feldvektor E des einfallenden Lichts parallel zu einer speziellen Kristall-
achse gelegt. Als erstes wurde die dielektrische Funktion mittels Ellipsometrie bestimmt,
von 1 bis etwa 4,5 eV am hauseigenen Spektrometer, bei ho¨heren Photonenenergien am
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Abbildung 4.6: Normierte Magnetisierungen der Einkristalle bei 0,1 T , oben mit der reﬂek-
tierenden Oberﬂa¨che bc, in der Mitte ac, links ab. Die Linien sind angepasste modiﬁzierte
Curie-Weiss-Gesetze (siehe Gl. 1.80).
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Tabelle 4.2: Paramagnetische Curie-Temperaturen θp in K mit dem a¨ußeren Feld parallel
zu den jeweiligen Kristallachsen.
Kristallachse Probe (c,b) Probe (a,c) Probe (a,b)
a -32,4 -30,7 -33,7
b -460 -576 -242
c -13,4 -13,8 -15,8
VUV-Ellipsometer am BESSY II in Berlin. In Abb. 4.7 ist die dielektrische Funktion ε˜aa
mit Polarisation parallel zur a-Richtung dargestellt. Im Realteil ε1aa beobachtet man einen
Nulldurchgang mit negativer Steigung knapp unterhalb von 2 eV . Dieser Nulldurchgang
weist auf eine Absorption im Infraroten unterhalb von 1 eV hin. Dieser Nulldurchgang ist
auch in ε˜cc zu beobachten, wenn die Polarisation parallel zur c-Achse ist (Abb. 4.7). Ist
jedoch der einfallende Lichtvektor parallel zur b-Achse angelegt, fehlt dieser Nulldurchgang
von ε˜bb. Dieses bedeutet, das entweder die in ε˜aa und ε˜cc im IR vermutete Anregung in
ε˜bb fehlt oder zu niedrigeren Energien verschoben ist. In jedem Fall stellt man in der
dielektrischen Funktion a¨hnliche Verha¨ltnisse wie in den magnetischen Eigenschaften und
den elektrischen Eigenschaften im Gleichstromfall [29] fest: eine schwache Anisotropie
zwischen a und c-Achse und eine starke zwischen b-Achse und der ac-Ebene. Der Verlauf
von ε˜bb im Vergleich zu den Funktionen parallel a und c ist eher typisch fu¨r ein Metall.
Diese Beobachtung entspricht der Tatsache, dass die magnetische Suszeptibilita¨t fu¨r die
b-Achse eine viel schwa¨chere Temperaturabha¨ngigkeit aufweist als fu¨r die anderen Achsen,
also auch na¨her am Metall-typischen Pauliverhalten ist. Der Tieftemperaturverlauf des
dc-Widerstandes fu¨r i ‖ b ist ebenfalls
”
metallischer“ als fu¨r i ‖ a,und i ‖ c, denn er nimmt
gegen Null Kelvin auf 190 µΩcm ab, wa¨hrend er fu¨r a und c bis auf 520 µΩcm bzw. 650
µΩcm ansteigt (Abb. 4.5) [29].
Nach dieser kurzen Diskussion der optischen Eigenschaften im nahen Infrarot folgt jetzt
die Suche nach Absorptionen im sichtbaren Bereich und im UV. In der dielektrischen
Funktion (Abb. 4.7) sind aufgrund der metallischen Natur von UPtGe keine absorptiven
Strukturen oﬀensichtlich. Deswegen wird auch hier die optische Leitfa¨higkeit betrachtet.
In Abb. 4.8 ist der Realteil σ1xx dargestellt, der aus der dielektrischen Funktion berechnet
wurde. Es sind bei ca. 2 eV in σ1aa und σ1cc und bei etwa 2,5 eV in σ1bb sehr kleine Struktu-
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Abbildung 4.7: Dielektrische Funktion von UPtGe, oben mit parallel zur a-, in der Mitte
mit parallel zur c- und unten mit parallel zur b-Achse angelegter Polarisation bei Raum-
temperatur.
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Abbildung 4.8: Absorptiver Teil der optischen Leitfa¨higkeit von UPtGe bei Raumtempe-
ratur.
ren aufzuﬁnden. Im ultravioletten Spektralbereich muss schließlich das bisher propagierte
Bild einer schwachen ac-inplane Anisotropie und einer starken out-of-plane-Anisotropie
zwischen b-Achse und ac-Ebene aufgegeben werden. Wa¨hrend in σ1aa und σ1bb zwischen 4
und 5 eV eine sehr breite Struktur auﬀa¨llt, ist diese in σ1cc interessanterweise nicht ausge-
pra¨gt. Ab ungefa¨hr 8 eV steigt die optische Leitfa¨higkeit fu¨r alle Polarisationrichtungen
wieder an, was auch hier auf eine weitere Absorption im VUV oberhalb 10 eV außerhalb
des Messbereichs deutet.
Es ist weiterhin interessant, auch die optischen Eigenschaften im Infraroten unterhalb
von 1 eV zu kennen. Zum einen wird dort eine Absorption vermutet, zum anderen kann
beobachtet werden, wie die anisotrope optische Leitfa¨higkeit in die aus der Literatur [29]
bekannte anisotrope Gleichstrom-Leitfa¨higkeit u¨bergeht. Leider bestand in diesem Spek-
tralbereich nur die Mo¨glichkeit, Reﬂektionsmessungen zu unternehmen. Dieses geschah
von etwa 6 meV bis 1 eV . Um eine Kramers-Kronig-Transformation (KKT) durchfu¨hren
zu ko¨nnen, wurde zur Energie Null hin mit dem Gesetz von Hagen-Rubens (Gl. 1.28) ex-
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trapoliert. Hierzu wurden aus der Literatur [29] die dc-Leitfa¨higkeiten von σ0a = 3,0·105
(Ωm)−1 und σ0b = 4,4·105 (Ωm)−1 entnommen. Zur Fortfu¨hrung der Kurve im kurzwel-
ligen Bereich wurden die dielektrischen Funktionen ε˜aa und ε˜bb aus der Abb. 4.7 in die
Reﬂektivita¨t umgerechnet und den Infrarotdaten angeha¨ngt. Zur Energie ∞ hin wurde
zur Transformation mit ω−4 gema¨ß Gl. 1.27 extrapoliert. Die Reﬂektivita¨ten Ra und Rb
fu¨r E ‖ a und E ‖ b sind in Abb. 4.9 gezeigt. Die Reﬂektivita¨t Rb ist bis etwa 16000 cm−1
bzw. 2 eV gro¨ßer als Ra, was wiederum die Vorstellung eines ”
metallischeren“ Verhal-
tens entlang von b im Vergleich zur a-Richtung stu¨tzt. Bei 16000 cm−1 schneiden sich die
Kurven. Wie beschrieben wurde nun eine Kramers-Kronig-Transformation (KKT) durch-
gefu¨hrt. Die berechneten Realteile der optischen Leitfa¨higkeiten σ1aa und σ1bb sind in der
Abb. 4.10 dargestellt. Da die optische Leitfa¨higkeit im Bereich 1 bis 10 eV auch direkt
mittels Ellipsometrie bestimmt wurde, kann man die berechneten Kurven mit den gemes-
senen in Abb. 4.8 vergleichen. Es fa¨llt auf, dass im berechneten Spektrum die Strukturen
etwas ausgepra¨gter erscheinen. In der Abb. 4.7 sind jeweils auch die aus der KKT er-
haltenen dielektrischen Funktionen dargestellt. Die Imagina¨rteile entsprechen dabei den
experimentell bestimmten gut, beim Realteil, zumindest in ε1aa, aber sind die Abweichun-
gen gro¨ßer. Die Ursache dafu¨r ist, dass das zu transformierende Spektrum aus mehreren
Teilspektren zusammengesetzt wurde. Um an den Verbindungsstellen artefaktische Struk-
turen zu vermeiden, muss das Spektrum an diesen Stellen gegla¨ttet werden, wodurch es
aber dort etwas verfa¨lscht wird. Vergleicht man mit der Theoriefunktion in Abb. 1.1, sieht
man, dass der absorptive Teil recht lokal ist und so nur an der Verbindungsstelle fehlerhaft
sein wird. Der dispersive Teil des Spektrums, d. h. ε1jj, kann durch einen Fehler jedoch
komplett betragsma¨ßig verschoben werden. Die in ε2jj entstandene Abweichung erscheint
in σ1jj versta¨rkt, da zusa¨tzlich mit der Photonenfrequenz ω multipliziert wird. Daher ist
das Spektrum in Abb. 4.10 etwas ausgepra¨gter als in Abb. 4.8. Die Peakpositionen bleiben
aber von der Energie her unberu¨hrt, und das U¨berbetonen sollte im langwelligen Bereich
kleiner werden, da ω kleiner wird. So ko¨nnen guten Gewissens die optischen Eigenschaften
im Infraroten anhand des aus der KKT gewonnenen Spektrums diskutiert werden. Dabei
stellt man fest, dass die beim Betrachten der Ellipsometerdaten vorausgesagte Absorption
unterhalb 1 eV tatsa¨chlich existiert. Fu¨r E ‖ a beﬁndet sie sich bei etwa 7500 cm−1 (0,9
eV ) und fu¨r E ‖ b wie vermutet bei einer niedrigeren Energie von 5000 cm−1 (0,6 eV ).
Im fernen Infrarot ﬁnden sich jedoch auch Strukturen, was fu¨r ein Metall u¨berraschend
ist. Dieses wurde allerdings auch in anderen uranhaltigen Verbindungen wie US und USe
festgestellt. Dort koppelt ein am Ferminiveau ﬂach verlaufender indirekter elektronischer
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Abbildung 4.9: Reﬂektivita¨t fu¨r Lichtpolarisation parallel zu a und zu b zusammengesetzt
aus FT-IR-Messungen und Ellipsometer-Messungen. Unterhalb 40 cm−1 ist eine Extra-
polation mit einem Hagen-Rubens-Gesetz angeha¨ngt.
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Abbildung 4.10: Das aus der Reﬂektivita¨t in Abb. 4.9 berechnete σ1jj . Die Pfeile bezeich-
nen die dc-Leitfa¨higkeiten σ0a und σ0b bei Raumtemperatur.
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Abbildung 4.11: Realteil der optischen Leitfa¨higkeit von UPtGe von 15 bis 32 eV .
f ↔ d-U¨bergang mit einem Phonon, welches die Impulsbilanz ausgleicht [86]. Untersu-
chungen der Phononenenergien mit Neutronen sind nach dem Wissen des Autors nicht
existent. In der Abb. 4.10 sind außerdem noch die Werte der Gleichstromleitfa¨higkeit aus
[29] als Pfeile dargestellt. Diese betragen bei Raumtemperatur σ0a = 3, 04 · 105 (Ωm)−1 =
2, 74 ·1015 s−1 fu¨r i ‖ a und fu¨r i ‖ b σ0b = 4, 44 ·105 (Ωm)−1 = 4, 00 ·1015 s−1. Vom Betrag
her erreicht σ1jj(ω) die σ0j noch nicht, wobei man bedenken muss, dass in Abb. 4.10 die
Energieskala logarithmisch ist und so 50 cm−1 weit von Null entfernt ist. Vergleicht man
allerdings das Verha¨ltnis der beiden Gleichstromleitfa¨higkeiten fu¨r a und b mit dem der
optischen Leitfa¨higkeiten bei 50 cm−1, stellt man fest, dass die Anisotropie der optischen
Eigenschaften mit der der elektrischen Anisotropie sehr gut korrespondiert.
Es wurde auch versucht, die Untersuchungen in den Spektralbereich oberhalb von 10 eV
auszudehnen. Auch hier war es leider aus den gleichen Gru¨nden wie bei den Messungen
an UN nicht mo¨glich, verla¨ssliche Daten im Bereich 10 bis 15 eV zu erhalten. Im Energie-
bereich von 15 bis 32 eV war dies mo¨glich, die Ergebnisse sind in Abb. 4.11 anzuschauen.
In diesem Spektralbereich beobachtet man eine große Struktur bei 19 eV in σ1aa und bei
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Abbildung 4.12: Kerrdrehungen Θjk von UPtGe in unterschiedlichen Kristallorientierun-
gen bei 12 T und 51 K. Quadrate bedeuten, dass B ‖ c, Punkte dass B ‖ a und Dreiecke,
dass B ‖ b angelegt ist. Die roten Linien zeigen E ‖ b, die schwarzen E ‖ a, die gru¨nen
E ‖ c an.
20 eV fu¨r σ1bb. Außerdem beobachtet man jeweils einen breite Schulter bei 25 eV .
4.2.3 Magnetooptische Eigenschaften
Da dieses Material sowohl magnetisch als auch optisch im Prinzip zweiachsig anisotrop
ist, ergeben sich fu¨r den polaren magnetooptischen Kerreﬀekt insgesamt sechs verschie-
dene Mo¨glichkeiten, die Kristallachsen zum elektrischen Feldvektor des Lichts und den
dazu senkrechten Vektor des a¨ußeren magnetischen Feldes auszurichten. In dieser Arbeit
wurden so viele wie mo¨glich davon erfasst.
Als erstes werden nur die Kerr-Rotationen in unterschiedlichen Kristallausrichtungen ver-
glichen. Diese sind in Abb. 4.12 dargestellt. Bei 1 eV ist die Kerr-Drehung relativ groß,
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Abbildung 4.13: Die aus den Ellipsometerdaten berechnete Reﬂektivita¨t fu¨r die unter-
schiedlichen Kristallrichtungen.
-0,12 bzw. -0,14◦ fu¨r Θba bzw. Θab (B ‖ c), -0,10◦ fu¨r Θcb und Θbc (B ‖ a) und ca. 0,02◦ fu¨r
Θca (B ‖ b). Das Verha¨ltnis der Kerr-Drehungen entspricht genau den Verha¨ltnissen der
Magnetisierungen bei TN mit den unterschiedlichen Mo¨glichkeiten, dass Feld anzulegen
(siehe Abb. 4.6). Das heißt, hier wird die magnetische Anistropie in den magnetoopti-
schen Eigenschaften sichtbar. Der weitere Verlauf der Kerr-Rotations-Spektren ist eine
generelle Abnahme zu ho¨heren Energien. In Θba und Θbc, wenn also die Polarisation par-
allel zur b-Achse ist, gibt es ein lokales Maximum bei 2 eV . Dieses ist auf eine Absorption
zuru¨ckzufu¨hren oder/und auf einen magnetooptischen Versta¨rkungseﬀekt. In der Abb.
4.13 sind die Reﬂektivita¨ten fu¨r die drei Polarisationsrichtungen dargestellt. Die Reﬂek-
tivita¨t fu¨r E ‖ b, Rb, schneidet kurz vor 2 eV Ra und Rc und ist dann kleiner als Ra
und Rc, was zu einer kleinen Versta¨rkung der Rotation fu¨hren kann. Betrachtet man aber
das Nichtdiagonal-Element der optischen Leitfa¨higkeit in Abb. 4.18 (S. 96), sieht man
im absorptiven Teil σ˜2ba knapp unterhalb von 2 eV eine Struktur, so dass hier auch eine
schwache Absorption fu¨r den Anstieg der Rotation beitra¨gt. Die meisten Rotationskurven
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erreichen die x-Achse bei etwa 4 eV , bis auf die, bei denen E ‖ c ist, d.h. Θcb und Θca.
Da ein Nulldurchgang in der Kerr-Drehung meist mit einer Absorption in Zusammenhang
steht, ist diese Beobachtung konform mit der Tatsache, dass in dem Realteil des Diago-
nalelements der optischen Leitfa¨higkeit mit E ‖ c, σ1cc, bei 4-5 eV keine Absorption zu
beobachten ist (Abb. 4.8). Man sieht also neben den Auswirkungen der Anisotropie der
magnetischen auch sehr deutlich die der optischen Eigenschaften.
Zur genaueren Interpretation mu¨ssen allerdings auch die Elliptizita¨ten gemessen werden,
um die Nichtdiagonal-Elemente zu berechnen. Zuna¨chst wird der komplexe magnetoop-
tische Kerr-Eﬀekt Θ˜ba gezeigt, d.h es ist E ‖ b und B ‖ c. Neben der bereits in Abb.
4.12 gezeigten Drehung ist auch die Elliptizita¨t in Abb. 4.17 (siehe auf S. 96) dargestellt.
In der Elliptizita¨t ηba sieht man eine sehr große Struktur zwischen 4 und 5 eV . Da auch
die Rotation knapp unterhalb von 4 eV einen Nulldurchgang aufweist, ist davon auszuge-
hen, dass ein U¨bergang mit spinpolarisierten Zusta¨nden, also 5f -Zusta¨nden, aktiv ist. Am
langwelligen Ende des gezeigten Spektrums geht ηba nahe 1 eV durch Null wa¨hrend Θba
maximal zu werden scheint. Oﬀensichtlich gibt es auch im Infraroten einen U¨bergang mit
Beteiligung von 5f -Zusta¨nden. In den optischen Spektren sieht man bei 5000 cm−1 (0,6
eV ) (Abb. 4.10) eine Absorption, so dass dieser Nulldurchgang von ηba mit dieser Anre-
gung in Verbindung zu bringen ist. Es sei daran erinnert, dass bei einem spinpolarisierten
U¨bergang ηij etwa bei der U¨bergangsenergie ihr Maximum hat (Abb. 1.6). Im Sinne dieser
Argumentation wa¨re in der Fortfu¨hrung des Spektrums in Abb. 4.17 zu kleinen Energien
ein Maximum von ηba und ein Nulldurchgang von Θba in der Na¨he von 0,6 eV zu erwarten.
Bei 2 eV , wo ein lokales Extremum von Θba auftritt, ist dagegen kein Struktur in ηba zu
ﬁnden, was die Argumentation eines magnetooptischen Versta¨rkungseﬀektes stu¨tzt. Aus
Θ˜ba und σ˜bb wurden das Nichtdiagonal-Element σ˜ba (S. 96) berechnet (Abb. 4.18). Auch
im Nichtdiagonal-Element ist bei 4 eV eine Struktur ersichtlich. Bei 1 eV hat σ1ba einen
sehr ﬂachen Verlauf, was einsehbar ist, da die Absorption erst bei 0,6 eV einsetzt. Der
absorptive Part σ2ba steigt allerdings schon deutlich zu kleinen Energien an. Hier ist der
Beitrag der freien Elektronen des Halbmetalls UPtGe zu vermuten.
Als na¨chstes wird Θ˜ab betrachtet, d.h. die Magnetisierung bleibt parallel zur c-Achse,
wa¨hrend der Polarisationsvektor des einfallenden Lichts nun parallel zu a ist (Abb. 4.19
auf S. 97)). Die Kurven entsprechen - bis auf die Struktur in der Rotation bei 2 eV - im
wesentlichen den Kurven in Abb. 4.17. Es ist zu sagen, dass das Messen oberhalb von
4 eV besonders schwierig war. Die Proben waren zum Teil recht klein, die Intensita¨t ist
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zwischen 4 und 5 eV gering und die Rauhigkeiten der Proben beinﬂussen die Messung um
so sta¨rker, je kleiner die Wellenla¨nge ist. Ein Nachbearbeiten der Proben durch Spalten,
A¨tzen oder Polieren war leider aufgrund der Kleinheit und begrenzten Anzahl der Proben
nicht mo¨glich. Ein Herstellen solcher Proben im eigenen Labor ist aufgrund des Urange-
haltes nicht gestattet. Daher wurden der magnetooptische Kerreﬀekt zwischen 4 und 5
eV nur teilweise erfasst. Der Bereich wurde stets gemessen, jedoch werden hier nur die
zuverla¨ssigsten Ergebnisse gezeigt. Das Nichtdiagonal-Element σ˜ab ist in Abb. 4.20 (S. 97)
geplottet. Hier ist im Vergleich zu σ˜ba der langwellige Bereich gea¨ndert: der Realteil σ1ab
steigt zu kleinen Energien stark negativ an. Das steht im Einklang mit der Beobachtung,
dass die Absorption im Infraroten in σ1aa (Abb. 4.10) bei einer ho¨heren Energie als 0,6
eV einsetzt, na¨mlich bei 0,9 eV .
Um Θ˜cb zu messen, muss man E ‖ c und B ‖ a anlegen. Das Ergebnis ist in Abb. 4.21
auf S. 98 gezeigt. Wie bereits erwa¨hnt, schneidet Θcb bis 4 eV nicht die Abszisse. Dieses
steht mit dem Fehlen der Absorption bei 4-5 eV in σ1cc (Abb. 4.8) in Zusammenhang.
Schaut man sich das Nichtdiagonalelement σ˜cb (Abb. 4.22, S. 98) an, ﬁndet man, dass
der Verlauf des Realteils σ1cb im la¨ngerwelligem Bereich dem von σ1ab (Abb. 4.20) a¨hnelt.
Dieses entspricht der Tatsache, dass sich ε1aa und ε1cc bei niederigen Energien gleichen.
Die Abbn. 4.23 und 4.24 auf S. 99 zeigen die Ergebnisse der Messungen mit Lichtpola-
risation parallel zur b-Achse und a¨ußerem Magnetfeld parallel zu a. Hier zeigt sich das
Nichtdiagonal-Element σ˜bc entsprechend zu σ˜ba, bei dem ebenfalls E ‖ b ist.
Von den sechs Nichtdiagonal-Elementen wurden vier bestimmt. Die Nichtdiagonal-
Elemente σ˜ca und σ˜ac konnten aus zwei Gru¨nden nicht bestimmt werden. Der erste Grund
ist, dass die Probe mit polierter ac-Fla¨che kleiner ist als die anderen beiden und man
somit eine schwa¨chere Intensita¨t hatte. Der zweite Grund ist die kleine Suszeptibilita¨t fu¨r
B ‖ b, wodurch der Kerr-Eﬀekt fu¨r diese beiden Konﬁgurationen wesentlich kleiner als fu¨r
die anderen ist. In der Abb. 4.12 machen sich diese Schwierigkeiten dadurch bemerkbar,
dass beim Spektrum von Θca ein starkes Rauschen vorherrscht.
4.2.4 Interpretation
Auch hier kann man als Arbeitshilfe zuerst von einem ionogenen Bild ausgehen. Darin
fu¨llen die 6d1 und 7s2 Elektronen vom Uran und das 6s1 vom Platin die 4p-Zusta¨nde
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vom Germanium. Damit verbleibt das Uran in einer 5f 3- und das Platin in einer 5d9-
Konﬁguration, womit es sowohl 5f(U) als auch 5d(Pt)-Zusta¨nde nahe am Fermi-Niveau
gibt. Vergleicht man die Elektronegativita¨ten nach Pauling [11] von Ge (2,01) und U
(1,38), kann dieses zutreﬀen, der Wert allerdings fu¨r Pt (2,28) zeigt, dass so ein einfaches
Bild fu¨r die Interpretation nicht ausreicht. Der kleinste Abstand zwischen den Uran-
Atomen betra¨gt 3,61 A˚ [28], was gro¨ßer als das Hill-Limit (3,4 A˚) ist, so dass nicht von
einer U¨berlappung der f -Orbitale auszugehen ist. Es ist aber anzunehmen, dass 5f(U)-
mit 4p(Ge)- und mit 5d(Pt)-Zusta¨nden hybridisieren. Ferner ist zu vermuten, dass die
Hybridisierungsgrade an den beiden verschiedenen Uranpla¨tzen unterschiedlich sind. Des-
weitern kann es in der orthorhombischen Symmetrie komplexe Kristallfeldaufspaltungen
geben. Es fa¨llt auf, dass die beobachteten Strukturen in den optischen und magneto-
optischen Spektren breit und relativ unausgepra¨gt sind. Diese Tatsache spricht fu¨r eine
sta¨rkere Hybridisierung. Außerdem wurde eine großer Beitrag der Leitungselektronen zu
den Spektren registriert. Eine Antwort auf die Frage nach der Ursache des Kondo-a¨hnli-
chen Verhaltens im Widerstand [29] ko¨nnen diese Untersuchungen nicht geben. Sollte sich
unterhalb von 50 K ein Gap o¨ﬀnen, entspra¨che das einer Energie von etwa 4 meV , was
Nahe am Rand des Messbereichs des verwendeten FT-IR-Spektrometers liegt, daher lie-
gen noch keine zuverla¨ssigen Messdaten vor. Was allerdings gelungen ist, ist die optischen
und magnetooptischen Eigenschaften von UPtGe in Abha¨ngigkeit der Kristallrichtung zu
bestimmen. Somit hat man die Mo¨glichkeit, ein Modell der Bandstruktur unter Beru¨ck-
sichtigung der Kristallrichtung zu entwerfen und mit einer theoretischen Berechnung zu
vergleichen. Es gibt erste Bandstrukturrechnungen sowie berechnete und gemessene XPS-
Spektren von M. Samsel-Czeka la et al. [30], die auf den 36e`mes Journe´es des Actinides
vorgestellt wurden. Diese zeigen einen stark anisotropen Verlauf und sehr schmale Gaps
bis ca. 0,1 eV in einigen Symmetrierichtungen. Jedoch reicht die Kenntnis der E(k)-
Beziehung zur Erkla¨rung der optischen Anisotropie noch nicht aus, weil man zusa¨tzlich
das Dipolelement eines optischen elektronischen U¨bergang kennen muss. Berechnungen
der optischen Leitfa¨higkeit oder einer vergleichbaren Gro¨ße liegen aber noch nicht vor.
Den besagten Berechnungen ist ein Spin-Bahn-Aufspaltung der 5f(U)-Zusta¨nde von 1
eV zu entnehmen. Das wu¨rde zu weiteren mo¨glichen optischen U¨berga¨ngen fu¨hren. Die
Strukturen in den optischen Spektren sind aber nicht scharf genug, um diese Aussage zu
veri- oder zu falsiﬁzieren, die magnetooptischen Spektren lassen auch nicht eindeutig ent-
scheiden, zu welchem Anteil neben der Spinpolarisation die Spin-Bahnaufspaltung zum
Auftreten des Kerr-Eﬀektes beitra¨gt. Die theoretische Arbeit zeigt recht breite 6d(U)-
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Abbildung 4.14: Berechnete 5f(U)-, 6d(U)-Zustandsdichten von UPtGe, von Samsel-
Czeka la et al. [30].
und 5d(Pt)-Ba¨nder (siehe. Abb. 4.14). Hybridisierungen der 5f(U) und 6d(U)-Orbitale
mit den 5d(Pt)-Valenzorbitalen sind in Abb. 4.14 nicht sehr deutlich sichtbar, eher sind
in der Zustandsdichte Anzeichen von spektraler Abstoßung zu erkennen. Die Beitra¨ge der
Uran-Atome auf den zwei verschiedenen Pla¨tzen zur 6d(U)- bzw. 5f(U)-Zustandsdichte
unterschieden sich laut Rechnung nicht sichtbar.
Die Zuordnung der gefundenen Absorptionen zu den elektronischen U¨berga¨ngen wird
wie folgt vorgeschlagen: Fu¨r E ‖ a tritt bei 0,9 eV eine Anregung auf, die sich auch
in den magnetooptischen Spektren bemerkbar macht. Daher werden an dieser Anregung
5f -Zusta¨nde beteiligt sein. Es kann sich hier um einen 5f(U) → 6d(U)-U¨bergang han-
deln. Diese Anregung gibt es oﬀenbar auch fu¨r E ‖ c, wie man aus den dielektrischen
Funktionen in der Abb. 4.7 folgern kann. Fu¨r E ‖ b tritt dieser U¨bergang bei einer nied-
rigeren Energie von 0,6 eV auf. Die Berechnungen der 6d(U)-Zustandsdichte von [30]
zeigen 6d(U)-Zusta¨nde um EF und oberhalb. In der optischen Leitfa¨higkeit wurden sehr
schwache Strukturen bei 2 eV fu¨r E ‖ a und bei 2,5 eV fu¨r E ‖ b beobachtet. Hier kann
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Abbildung 4.15: Berechnete Zustandsdichten der Atome in UPtGe, von Samsel-Czeka la
et al. [30].
ein U¨bergang von 4p(Ge)-Band in unbesetzte 5d(Pt)-Zusta¨nde am Fermi-Niveau verant-
wortlich sein. Die sehr breite Absorption zwischen 4 und 5 eV , die auch magnetooptisch
aktiv ist, ko¨nnen durch 5d(Pt) → 5f(U)-U¨berga¨nge verursacht sein. Die theoretisch er-
mittelte Zustandsdichte 4.15 besta¨tigt dieses absolut, genauso wie die berechneten und
die gemessenen XPS-Messungen aus [30]. Die Anregung ist nicht zu beobachten, wenn
E ‖ c ist. Wie oben erwa¨hnt, kann hier eine Rechnung der Dispersion und der Zustands-
dichte zur Erkla¨rung allein nicht ausreichen. Die bei sehr hohen Energien von 19 bzw.
20 eV und 25 eV festgestellten Absorptionen ko¨nnen von U¨berga¨ngen von tief liegenden
p(U) nach d-Zusta¨nden stammen. Die Rechnung ﬁndet Zusta¨nde mit den entsprechenden
Energien (hier nicht gezeigt). Ebenfalls sagt sie Ge-Zusta¨nde 10 eV unterhalb von EF vor-
aus (Abb. 4.15. Damit la¨sst sich der Anstieg der optischen Leitfa¨higkeit zu 10 eV durch
4s(Ge)→ p - U¨berga¨nge erkla¨ren. Mit Hilfe der gemachten Zuordnungen wurde auch hier
eine Skizze der elektronischen Struktur, die die mo¨gliche Spin-Bahn-Aufspaltung der 5f
nicht beru¨cksichtigt, angefertigt, zu sehen in Abb. 4.16.
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Abbildung 4.16: Schema der Zustandsdichte von UPtGe, abgeleitet aus den optischen
und magnetooptischen Eigenschaften. Die Bezeichnung a bzw. b steht fu¨r die a- bzw.
b-Richtung.
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Abbildung 4.17: Komplexer Kerr-Eﬀekt mit Polarisation parallel zur b-Achse und Mag-
netfeld parallel zur c-Achse.
1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0 4,5
-2
-1
0
1
2
3
~
s
1ba
s
2ba
o
ff
-d
ia
g
o
n
a
l
c
o
n
d
u
c
ti
vi
ty
s
b
a
[1
0
1
3
s
-1
]
photon energy [eV]
Abbildung 4.18: Nichtdiagonal-Element σ˜ba, d.h. es ist E ‖ b und B ‖ c.
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Abbildung 4.19: Komplexer Kerr-Eﬀekt mit Polarisation parallel zur a-Achse und Mag-
netfeld parallel zur c-Achse.
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Abbildung 4.20: Nichtdiagonal-Element σ˜ab, d.h. es ist E ‖ a und B ‖ c.
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Abbildung 4.21: Komplexer Kerr-Eﬀekt mit Polarisation parallel zur c-Achse und Mag-
netfeld parallel zur a-Achse.
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Abbildung 4.22: Nichtdiagonal-Element σ˜cb, d.h. es ist E ‖ c und B ‖ a.
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Abbildung 4.23: Komplexer Kerr-Eﬀekt mit Polarisation parallel zur b-Achse und Mag-
netfeld parallel zur a-Achse.
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Abbildung 4.24: Nichtdiagonal-Element σ˜cb, d.h. es ist E ‖ b und B ‖ a.
Kapitel 5
Zusammenfassung
Es wurde am Beispiel von UN und UPtGe gezeigt, wie man mit einer Kombination von
optischen und magnetooptischen Messungen die elektronische Struktur von Festko¨rpern
bestimmen kann. Die grundlegenden magnetooptischen Messungen von 1 bis 5 eV bei
tiefer Temperatur und hohemMagnetfeld erfolgten in der Hochmagnetfeldanlage der Tech-
nischen Universita¨t Braunschweig. Dabei waren die experimentellen Hu¨rden, die u¨berwun-
den wurden, sehr hoch. So wurde der komplexe Kerr-Eﬀekt von Antiferromagneten be-
stimmt, der wegen der fehlenden Sa¨ttigung vom Betrag recht klein ist. Außerdem musste
die Temperatur wa¨hrend der Messungen aufgrund der starken A¨nderung der Magnetisi-
sierung mit der Temperatur sehr konstant gehalten werden. Die optischen Messungen er-
streckten sich an Einkristallen u¨ber einen sehr großen Spektralbereich, im Fall des UPtGe
vom fernen IR ab ca. 6 meV und fu¨r beide Materialien bis ins VUV bei 32 eV . Die Unter-
suchungen wurden bis etwa 4,5 eV an der TU Braunschweig durchgefu¨hrt, im Infraroten
mit Hilfe von FT-IR, ansonsten mittels spektroskopischer Ellipsometrie. Um ellipsometri-
sche Messungen bei sehr hohen Photonenenergien durchzufu¨hren, mussten Untersuchun-
gen am Synchrotron BESSY II in Berlin-Adlershof durchgefu¨hrt werden. Speziell beim
UPtGe bestand die Komplikation, dass das Material optisch zweiachsig ist. Sowohl um
die erforderliche pra¨zise und stabile Temperatureinstellung fu¨r die Kerr-Messungen ma-
chen zu ko¨nnen, als auch um die magnetooptischen Anisotropien nachzuweisen, wurde
das Biegeschwinger-Spektrometer der Hochmagnetfeldanlage erfolgreich umkonzipiert.
Mit der Erfassung der optischen und magnetooptischen Eigenschaften von Urannitrid
wurde die systematische Erforschung der Uranpniktide weitergefu¨hrt und abgerundet.
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Die Gro¨ße des Kerr-Eﬀektes ist klein, maximal 0,2 ◦, aber die magnetooptischen Spektren
sind recht ausgepra¨gt. Dabei wurde ein Modell der Bandstruktur entworfen. Zur Frage
des Lokalisierungsgrades besta¨tigen diese Messungen eher das traditionelle Bild u¨ber die
Uranpniktide, d.h. die 5f -Elektronen haben ein relativ itinerantes Verhalten. Hinweise
auf lokalisierte f -Zusta¨nde wurden nicht gefunden. Außerdem wurde festgestellt, dass
die 2p(N)-Ba¨nder tiefer gebunden sind als die entsprechenden p-Ba¨nder in den anderen
Uranpniktiden. Der Trend, dass die Kristallfeldaufspaltung bei kleiner werdenden Anion
zunimmt, bleibt bestehen. Das erkla¨rt sich aus der Zunahme der Kristallfelder mit abneh-
mender Gitterkonstante. Jedoch ist auch das 6dt2g na¨her an der Fermienergie, als man aus
den Kenntnissen der u¨brigen Uranpniktide erwarten wu¨rde. Dieses ist auf die zunehmende
f − d Hybridisierung zuru¨ckzufu¨hren.
Bei UPtGe ist es gelungen, eine optische Anisotropie u¨ber einen Spektralbereich von 6
meV bis 32 eV nachzuweisen. Die Anisotropie der optischen Leitfa¨higkeit im fernen In-
fraroten korreliert sehr gut mit der Anisotropie der Gleichstromleitfa¨higkeit, die aus der
Literatur bekannt ist. Zusa¨tzlich beobachtet man auch im Infraroten Absorptionspeaks,
was fu¨r ein Metall ungewo¨hnlich ist. Sie wurden auf Kopplungen zwischen elektronischen
U¨berga¨ngen und einem Phonon zuru¨ckgefu¨hrt, wie es von anderen Uranverbindungen be-
kannt ist. Genauer wurden sie nicht untersucht, da in dieser Arbeit eher der Schwerpunkt
auf dem Energiebereich oberhalb von 1 eV liegt. Auch in diesem Energiebereich wurde
eine große, zweiachsige optische Anisotropie festgestellt. Der magnetooptische Kerreﬀekt
wurde bei den wichtigsten Kristallorientierungen zum a¨ußeren Magnetfeld und zum elek-
trischen Feld des Lichts bestimmt. Er betra¨gt bei UPtGe maximal etwa 0,15 eV . In
den magnetooptischen Spektren la¨sst sich sowohl die Anisotropie der magnetischen Ei-
genschaften erkennen, wie auch die der optischen. Aus den optischen Konstanten und
den Kerr-Messungen konnten sieben der neun Elemente des Leitfa¨higkeitstensors ange-
geben werden. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen lassen starke Hybridisierungen der
5f -Zusta¨nde mit Orbitalen der Liganden vermuten, denn die Strukturen in den Spektren
sind relativ unausgepra¨gt. Auch fu¨r UPtGe wurde ein Bandmodell entworfen, und zwar in
Abha¨ngigkeit von der Kristallrichtung. Theoretische Berechnungen der Bandstruktur oder
gar von optischen Spektren existieren im ersten Fall erst seit kurzem [30] und im zweiten
Fall noch gar nicht. Somit kann die vorliegende Arbeit eine zuku¨nftige theoretische Be-
stimmung der elektronischen Eigenschaften unter Beru¨cksichtigung der Kristallrichtung
u¨berpru¨fen.
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